Elaboration et étude des propriétés physiques de couches minces monocristallines d'alliage de Heusler à faible amortissement magnétique pour composants hyperfréquences by Ortiz Hernandez, Guillermo
THÈSE
En vue de l’obtention du
DOCTORAT DE L’UNIVERSITÉ DE TOULOUSE
Délivré par : l’Université Toulouse 3 Paul Sabatier (UT3 Paul Sabatier)
Présentée et soutenue le 12/02/2013 par :
Guillermo ORTIZ HERNANDEZ
Elaboration et étude des propriétés physiques de couches minces
monocristallines d’alliage de Heusler à faible amortissement magnétique
pour composants hyperfréquences
JURY
Marc RESPAUD Professeur d’Université Président du Jury
Patrick QUEFFELEC Professeur d’Université Rapporteur
Stéphane ANDRIEU Professeur d’Université Rapporteur
Lionel CALMELS Professeur d’Université Membre du Jury
Thibaut DEVOLDER Chargé de Recherche Membre du Jury
Jamal BEN YOUSSEF Ingénieur de Recherche Membre du Jury invité
Nicolas BIZIERE Chargé de Recherche Membre du Jury invité
Jean-François BOBO Directeur de Recherche Directeur de thèse
Fabrice BOUST Chercheur ONERA Directeur de thèse
École doctorale et spécialité :
SDM : Physique - COR 02
Unité de Recherche :
Centre d’Elaboration de Matériaux et d’Etudes Structurales CEMES-CNRS (UPR8011)
ONERA - Le centre français de recherche aérospatiale
Directeur(s) de Thèse :
Jean-François BOBO et Fabrice BOUST
Rapporteurs :
Patrick QUEFFELEC et Stéphane ANDRIEU

Remerciements
Il arrive le moment de remercier toutes les personnes qui, directement ou indirecte-
ment, ont contribué l’aboutissement de cette thèse. Je n’aurais jamais imaginé que ce
travail demanderait un aussi grand investissement de ma part, mais tout effort vient
forcément avec un grand apprentissage, et c’est exactement cela que ces trois dernières
années représentent pour moi.
Je voudrais d’abord remercier mes directeurs de thèse Jean-François Bobo et Fabrice
Boust, qui ont cru en moi depuis le début. Malgré la distance,vous avez toujours fait
le possible pour me soutenir et m’apporter des conseils précieux. Je voudrais également
remercier Nicolas Bizière. Tu as dédié une très grande quantité de temps et d’énergie
pour me faire avancer. Je peux le dire sans aucune hésitation, tu as été mon troisième
directeur de thèse et je te remercie très sincèrement.
J’aimerais aussi grandement remercier les membres de mon jury. D’abord, Patrick
Quéffélec et Stéphane Andrieu que je remercie d’avoir accepté d’être les rapporteurs de
ma thèse, mais également Thibaut Devolder, Marc Respaud et Lionel Calmels qui ont
accepté de faire partie du jury. Je vous remercie de tous les compliments que vous m’avez
exprimé et de toutes vos remarques fortement intéressantes que vous avez soulevées
pendant ma soutenance. Je voudrais faire une mention spéciale à Jamal Ben Youssef.
Je te remercie du temps que tu m’as consacré pendant mes deux séjours à Brest et de
m’avoir permis d’utiliser ton montage de RFM. Bien étendu, les résultats que j’ai obtenu
ont été essentiels pour la thèse.
Je remercie très sincèrement mes collègues de bureau Isabelle Seguy, Jérôme Vernières
et Mathieu Palosse. J’ai partagé énormément de moments, de conversations et de repas
avec vous et je vous considère comme des personnes extraordinaires.
Je voudrais également remercier des personnes du CEMES. Je remercie Bénédicte
Warot avec qui j’ai partagé le bureau quelques semaines et Christophe Gatel qui m’a
donné de très bons conseils quand j’ai commencé à faire des dépôts. Je remercie parti-
culièrement Etienne Snoeck qui a apporté une grande contribution concernant la partie
liée à la Microscopie électronique, mais qui a également corrigé une partie de ma thèse.
Me gustaria agradecer muy sinceramente Alberto Garcia. El hecho de haber trabajado
juntos fue muy grato para mí y tu participación en mi tésis fué inmensa.
J’aimerais remercier des personnes de l’ONERA. Je remercie Florent Christophe que
je considère comme quelqu’un de très brillant et de très ouvert, François Issac qui m’a
beaucoup aidé à plusieurs reprises et Daniel Prost avec qui j’ai pu avoir des discussions
très intéressantes.
ii
J’aimerais remercier tous les doctorants et postdoctorants que j’ai pu croiser pendant
ces trois dernières années. En plus des échanges liés au travail, j’ai eu de très agréables
temps de détente, ainsi que des soirées que je considère comme nécessaires pour le bon
déroulement d’un travail comme celui-ci.
Llega el momento de agradecer a mi familia. Esta es una parte muy importante para
mí ya que no sería el ser humano que soy ahora si no fuera por ellos. Quiero comenzar
agradeciendo a mis padres Angélica y Guillermo quienes siempre han estado dispuestos
a sacrificar todo por mis hermanos y por mí. Son mi más grande ejemplo a seguir y les
agradezco de haberme enseñado a ver la vida de la manera que lo hago. Espero que con
los éxitos que he podido lograr hasta ahora, haya podido aportarles un mínimo de toda
la felicidad que se merecen. Quiero agradecer a mis hermanos Diego, Alonso y Emilio
quienes son uno de mis mas grandes motores en la vida. A pesar de la distancia, quiero
que sepan que siempre están en mis pensamientos y siempre me esfuerzo para que puedan
estar orgullosos de mí. Me gustaría agradecer a mi abuelos y bisabuelos Estela, Rosario,
Angelina, Isidro y Onésimo quienes siempre han sabido mostrar una gran fortaleza y una
gran calidad humana, de las cuales he aprendido enormemente. Quiero agradecer a todos
mis tíos y primos. Desafortunadamente no puedo incluir el nombre de cada uno de ustedes
debido al gran espacio que ocuparía una tal lista, pero les agradezco infinitamente.
J’aimerais remercier également Marion, Roseline, Graziella, Jean et Lucien. Je vous
considère comme ma famille de France et je vous remercie de me supporter et de veiller
sur moi depuis que j’ai eu le plaisir de vous rencontrer. Une grande partie de cette réussite
vous revient car c’est grâce à vous que j’arrive à me sentir ici comme chez moi.
Enfin, je te remercie Claire, de tous les moments magiques et de tous les merveilleux
souvenirs que nous avons pu créer jusqu’aujourd’hui. Je vie pour toi et tout ce que je
suis, je te le dédie.
Table des matières
Introduction générale 1
I Contexte, dynamique de l’aimantation et techniques expérimen-
tales 5
1 Les matériaux magnétiques 7
1.1 Les différentes formes de magnétisme . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 7
1.1.1 Diamagnétisme . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 8
1.1.2 Paramagnétisme . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 8
1.1.3 Ferromagnétisme . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 8
1.1.4 Antiferromagnétisme . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 10
1.1.5 Ferrimagnétisme . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 10
1.2 Matériaux magnétiques pour les hyperfréquences . . . . . . . . . . . . . . 10
1.2.1 Les dispositifs hyperfréquences . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 12
1.2.2 Les ferrites . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 12
1.2.3 Les matériaux ferromagnétiques . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 14
1.2.4 Les multicouches ferro-antiferro . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 15
1.2.5 Les multicouche ferromagnétique/ferroélectrique . . . . . . . . . . 15
1.3 Matériaux magnétiques pour la spintronique . . . . . . . . . . . . . . . . . 15
1.3.1 Magnétorésistance Géante . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 16
1.3.2 Magnétorésistance Tunnel . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 17
1.3.3 Systèmes logiques à base d’ondes de spin . . . . . . . . . . . . . . . 17
1.4 Les alliages Heusler . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 18
1.4.1 Structure cristalline . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 18
1.4.2 Alliages Heusler sous forme de couches minces . . . . . . . . . . . . 19
1.4.3 Les applications . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 21
1.5 Conclusion du chapitre . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 23
2 La dynamique de l’aimantation 25
2.1 La précession de l’aimantation et l’équation du mouvement . . . . . . . . 25
2.2 Susceptibilité magnétique . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 27
2.2.1 Susceptibilité magnétique sans pertes . . . . . . . . . . . . . . . . . 27
iv TABLE DES MATIÈRES
2.2.2 Susceptibilité magnétique avec pertes . . . . . . . . . . . . . . . . . 29
2.3 Les différents termes d’énergie magnétique . . . . . . . . . . . . . . . . . . 30
2.3.1 Energie d’échange . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 31
2.3.2 Energie Zeeman . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 32
2.3.3 Energie démagnétisante (ou énergie dipolaire) . . . . . . . . . . . . 32
2.3.4 Energie d’anisotropie magnétocristalline . . . . . . . . . . . . . . . 33
2.3.5 Autres termes d’anisotropie . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 35
2.4 Résolution de l’équation de mouvement en coordonnées sphériques . . . . 36
2.5 Effet de l’anisotropie sur la fréquence de résonance pour une couche mince
magnétique . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 39
2.5.1 Fréquence de résonance pour le cas d’une couche mince . . . . . . . 39
2.5.2 Effet de l’anisotropie magnétocristalline uniaxiale sur la fréquence
de résonance d’une couche mince . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 40
2.5.3 Effet de l’anisotropie magnétocristalline cubique sur la fréquence
de résonance d’une couche mince . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 42
2.6 Les ondes de spin . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 44
2.6.1 Les ondes magnétostatiques . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 45
2.6.2 Ondes de spin dans le régime d’échange . . . . . . . . . . . . . . . 48
2.7 L’amortissement magnétique . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 50
2.7.1 Les courants de Foucault et la diffusion par électrons itinérants . . 51
2.7.2 Processus à deux magnons . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 52
2.8 Introduction aux phénomènes non linéaires . . . . . . . . . . . . . . . . . 52
3 Techniques expérimentales 55
3.1 Techniques de dépôt de couches minces cristallines . . . . . . . . . . . . . 55
3.1.1 Différentes techniques de dépôt en phase vapeur (PVD) . . . . . . 55
3.1.2 La pulvérisation cathodique . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 57
3.1.3 Présentation du bâti d’élaboration . . . . . . . . . . . . . . . . . . 60
3.2 Techniques de caractérisation structurale . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 61
3.2.1 Rappels de cristallographie . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 61
3.2.2 Diffraction de rayons X . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 62
3.2.3 Réflectivité des rayons X . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 63
3.2.4 Diffraction d’électrons rapides RHEED . . . . . . . . . . . . . . . . 65
3.2.5 Microscopie Electronique en Transmission TEM . . . . . . . . . . . 66
3.3 Techniques de caractérisation magnétiques statiques . . . . . . . . . . . . 66
3.3.1 Magnétométrie par Echantillon Vibrant VSM . . . . . . . . . . . . 67
3.3.2 Mesure par Effet Kerr Magnéto-Optique MOKE . . . . . . . . . . 67
3.4 Techniques de caractérisation magnétiques dynamiques . . . . . . . . . . . 68
3.4.1 Expérience de Resonance Ferromagnétique RFM . . . . . . . . . . 69
3.5 Exploitation des mesures RFM . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 72
TABLE DES MATIÈRES v
II Résultats 75
4 Expériences initiales sur l’alliage Full-Heusler Co2FeAl 77
4.1 Caractéristiques des échantillons Co2FeAl . . . . . . . . . . . . . . . . . . 77
4.1.1 Préparation des échantillon de Co2FeAl . . . . . . . . . . . . . . . 78
4.1.2 Propriétés structurales du Co2FeAl . . . . . . . . . . . . . . . . . . 78
4.1.3 Propriétés magnétiques statiques du Co2FeAl . . . . . . . . . . . . 80
4.2 Caractéristiques magnétiques dynamiques de l’alliage Co2FeAl . . . . . . . 81
4.2.1 Développement d’une expérience de Résonance Ferromagnétique
fort champ . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 81
4.2.2 Premiers résultats . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 83
4.2.3 Optimisation de la cellule RF . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 87
4.2.4 Mesures RFM et obtention de paramètres magnétiques . . . . . . . 90
4.3 Conclusion du chapitre . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 96
5 Elaboration et propriétés structurales et magnétiques des couches minces
d’alliage Heusler 97
5.1 Choix du matériau Heusler : Co2MnSi . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 97
5.2 Choix du substrat . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 98
5.3 Dépôt de Co2MnSi(001) sur MgO(001) . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 98
5.3.1 Préparation du substrat . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 98
5.3.2 Détermination des conditions de croissance . . . . . . . . . . . . . 99
5.3.3 Vérification des propriétés structurales d’un échantillon déposé à
600˚ C et recuit à 800˚ C . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 101
5.4 Effet de l’épaisseur sur les propriétés structurales et magnétiques statiques
de l’alliage Co2MnSi . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 102
5.4.1 Propriétés structurales . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 103
5.4.2 Propriétés magnétiques statiques des échantillons de Co2MnSi en
fonction de l’épaisseur . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 107
5.5 Conclusion du chapitre . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 111
6 Dépendance en épaisseur des propriétés magnétiques dynamiques du
Co2MnSi déposé sur MgO(001) 113
6.1 Montage expérimental . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 114
6.2 Configurations des mesures . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 115
6.3 Description des mesures RFM des échantillons Co2MnSi pour différentes
épaisseurs. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 116
6.3.1 Mesures en rotation dans plan . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 118
6.3.2 Mesures en fréquence dans plan . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 120
6.3.3 Mesures en rotation hors-plan . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 124
6.3.4 Mesures en fréquence hors-plan . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 126
6.4 Développement d’un outil de simulation . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 129
6.4.1 La position d’équilibre de l’aimantation . . . . . . . . . . . . . . . 129
6.4.2 Principe de la simulation . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 131
vi TABLE DES MATIÈRES
6.5 Obtention de paramètres magnétiques des échantillons de différentes épais-
seurs . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 135
6.5.1 A partir des champs de résonance . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 135
6.5.2 A partir des largeurs à-mi-hauteur . . . . . . . . . . . . . . . . . . 141
6.6 Conclusion du chapitre . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 144
III Discussion 145
7 Analyse des propriétés magnétiques du Co2MnSi obtenues par Réso-
nance Ferromagnétique 147
7.1 Le facteur gyromagnétique . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 147
7.2 L’aimantation à saturation . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 148
7.3 La constante d’anisotropie magnétocristalline cubique . . . . . . . . . . . 150
7.4 La constante d’échange . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 151
7.5 Facteur d’amortissement . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 152
7.5.1 Principe de la simulation . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 152
7.5.2 Description des simulations . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 153
7.5.3 Comparaison avec les mesures expérimentales . . . . . . . . . . . . 156
7.5.4 Conclusion sur le facteur d’amortissement . . . . . . . . . . . . . . 159
8 Influence d’une couche tampon sur les propriétés magnétiques de l’al-
liage Co2MnSi 161
8.1 Choix de la couche tampon . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 161
8.2 Dépôt de Co2MnSi(001) sur du MgO(001) avec une couche tampon de Cr 162
8.2.1 Préparation du substrat . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 162
8.2.2 Dépôt de la couche de Cr . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 163
8.2.3 Dépôt de la couche de Co2MnSi . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 163
8.2.4 Caractérisation structurale . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 164
8.3 Influence de la couche tampon de Cr sur les propriétés magnétiques de
l’alliage Co2MnSi . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 165
Conclusion et perspectives 167
Bibliographie 170
Production scientifique 181
Introduction générale
Cette thèse s’est déroulée dans le cadre d’une collaboration entre le CEMES-CNRS et
le DEMR-ONERA à Toulouse sous la direction de J.F. Bobo et F. Boust. L’équipe mixte,
appelée NMH (Nano Magnétisme pour l’Hyperfréque), a pour objectif de développer de
nouveaux matériaux et micro / hétérostructures pour des applications micro-ondes utiles
notamment dans le domaine aérospatial civil ou militaire et les télécommunications. Ce
travail se situe dans la poursuite d’une étude consacrée à la mise au point de dispositifs
à réponse non linéaire pour des applications de protection "front-end" de composants
de radars. Il a été démontré le potentiel de limiteurs à grenats pour la protection de
l’étage à fort gain de radars dès les années 60. Le limiteur est constitué d’un milieu de
propagation pour une onde électromagnétique qui sera à très faibles pertes d’insertion
pour de faibles puissances, mais dont l’absorption micro-onde pourra être élevée pour de
plus fortes puissances.
Les grenats présentent en effet une propriété intéressante qui est la finesse de leur
raie d’absorption micro-ondes, permettant ainsi de concentrer toute l’absorption sur une
faible plage de fréquence. Il s’agit donc de matériaux sélectifs en fréquence. Or, l’absorp-
tion micro-ondes étant concentrée sur une étroite bande, dès que l’amplitude du champ
électromagnétique devient trop élevée, se produisent des effets d’élargissement de la raie
qui sont aussi appelés effets non linéaires. La non linéarité de l’absorption ouvre la voie
à des dispositifs sélectifs en puissance.
Depuis la seconde guerre mondiale, dans le domaine de matériaux magnétiques pour
les hyperfréquences, les matériaux les plus utilisés sont les ferrites magnétiques, et en
particulier les ferrites grenats. Ces matériaux, qui s’ont des oxydes à base de fer, se ca-
ractérisent par des facteurs d’amortissement magnétiques très faibles (α ∼ 10−4), ce qui
les rendent particulièrement bien adaptés pour les applications nécessitant des faibles
pertes magnétiques. Or, la constante miniaturisation des composants dans les technolo-
gies actuelles, amène un certain nombre de problèmes lorsqu’il s’agit de l’intégration des
ferrites dans des composants. En effet, les procédés de fabrication de ces oxydes magné-
tiques nécessitent des températures de dépôt élevées et cela peut endommager d’autres
composants lors d’une intégration monolithique.
Des matériaux ferromagnétiques sous forme de couches minces se présentent comme
une solution pour remplacer les ferrites dans les composants RF. Cependant, les facteurs
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d’amortissement dans ces matériaux sont généralement élevés (α ∼ 10−2). Parmi les
matériaux ferromagnétiques, une famille d’alliages ternaires appelés alliages de Heusler
sont des bons candidats pour des applications hyperfréquences. D’une part, des calculs
ab initio ont montré qu’il est possible d’atteindre des valeurs d’amortissement magné-
tique aussi faibles que 10−4. D’autre part, ces alliages possèdent des aimantation et des
températures de Curie élevées, ce qui leurs confère une réponse élevée lors d’une inter-
action avec une onde hyperfréquence ainsi qu’une bonne stabilité thermique.
D’où l’intérêt de ce travail de thèse qui a consisté à élaborer et à étudier les pro-
priétés magnétiques des alliage de Heusler sous forme de couches minces. Le première
partie de ce travail à été consacrée à l’élaboration de couches minces d’alliages de Heus-
ler monocristallines. Parallèlement, nous avons développé une banc de caractérisation
hyperfréquence capable d’étudier la dynamique de l’aimantation dans ces matériaux et
notamment de déterminer leur facteur d’amortissement magnétique. La deuxième partie
concerne l’étude des propriétés physiques des échantillons. Pour cela nous avons étudié
les propriétés structurales par diverses techniques comme la diffraction et réflectivité de
rayons-X ou la microscopie électronique en transmission. Nous avons également étudié
les propriétés magnétiques par magnétométrie statique et résonance ferromagnétique.
La dernière étape s’est basée sur la modélisation des comportements de la résonance
ferromagnétique des échantillons au moyen d’outils numériques, ce qui nous a permis de
déterminer leurs paramètres magnétiques : aimantation à saturation, facteur gyroma-
gnétique, constante d’anisotropie, constante d’échange et facteur d’amortissement.
Organisation du manuscrit
La première partie de ce manuscrit permet d’introduire le contexte dans lequel la
thèse s’est inscrite, ainsi que de poser les bases théoriques de l’étude et de présenter
les techniques expérimentales. Dans le chapitre 1, les différentes formes de matériaux
magnétiques et certaines applications dans le domaine des hyperfréquences et de la spin-
tronique sont présentés. Dans le chapitre 2 les bases théoriques sur la dynamiques de
l’aimantation sont développés. En particulier, nous avons détaillé le formalisme de Smit
et Beljers qui permet de traiter les problèmes de la dynamique en coordonnées sphé-
riques. Dans le chapitre 3, les différentes techniques d’élaboration et de caractérisation
structurale et magnétique sont passées en revue.
La deuxième partie du manuscrit détaille les résultats obtenus pendant ce travail de
thèse. Le chapitre 4 est consacré à l’étude de l’alliage de Heusler Co2FeAl. C’est dans ce
chapitre que le développement de l’expérience de résonance ferromagnétique est détaillé.
Le chapitre 5 sert à décrire la détermination des paramètres de dépôt permettant la
croissance monocristalline de l’alliage Co2MnSi sous forme de couche mince sur MgO.
Nous avons inclus également dans ce chapitre l’étude structurale et magnétique statique
faite sur une série d’échantillons de différentes épaisseurs. Le chapitre 6 est dédié à la
description des mesures de résonance ferromagnétique réalisée sur la série d’échantillons
de différentes épaisseurs. Dans ce chapitre nous avons également expliqué la manière dont
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nous avons modélisé les courbes expérimentales et qui nous a permis d’étudier l’évolution
des paramètres magnétiques en fonction de l’épaisseur.
La troisième partie est consacrée à l’interprétation des résultats obtenus pendant ce
travail. Le chapitre 7 présente une analyse sur les paramètres magnétiques déterminés à
partir de l’expérience de résonance ferromagnétique de la série d’échantillons de Co2MnSi.
Enfin, le chapitre 8, présente une étude préliminaire sur l’influence de l’introduction d’une
couche tampon sur les propriétés magnétiques de cet alliage.
4 Introduction générale
Première partie
Contexte, dynamique de
l’aimantation et techniques
expérimentales

Chapitre 1
Les matériaux magnétiques
L’objectif de ce chapitre est d’introduire le contexte dans lequel la thèse s’inscrit.
Tout d’abord, les différentes formes de magnétisme sont présentées. Ensuite, des exemples
d’applications qui utilisent des matériaux magnétiques sont donnés. Finalement, les prin-
cipales caractéristiques des alliages Heusler sont détaillées.
1.1 Les différentes formes de magnétisme
Le magnétisme est un phénomène qui provient des charges en mouvement. Trois
sources sont à l’origine du moment magnétique dans un atome : l’état quantique de spin
des électrons, le mouvement orbital autour du noyau des électrons et l’état quantique de
spin du noyau. Dans un atome magnétique, la contribution prédominante à son moment
total, provient du spin et du moment orbital des électrons. Toutefois, le spin du noyau
peut être exploité, notamment via la Résonance Magnétique Nucléaire (RMN), qui est
à la base des techniques d’Imagerie par Résonance Magnétique (IRM). De manière gé-
nérale, les électrons au sein d’un atome ont tendance à s’arranger suivant le principe
d’exclusion de Pauli et les règles de Hund. Il s’avère que certains atomes présentent un
moment magnétique total non nul comme le Fe, le Ni ou le Co, même sous forme de
massif ou d’alliage. L’aimantation
−→
M est la grandeur macroscopique qui décrit le carac-
tère magnétique d’un matériau. Elle est définie comme le moment magnétique total par
unité de volume.
Une caractéristique fondamentale des matériaux magnétiques est leur réponse face
à un champ magnétique
−→
H qui leur est appliqué. La susceptibilité magnétique χ est la
grandeur qui permet de décrire cette réponse. Elle est définie comme suit :
χ = lim
H→0
δ
−→
M
δ
−→
H
(1.1)
D’une manière générale, χ est un tenseur, mais si le matériau isotrope, la susceptibilité
devient un scalaire χ.
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A présent, les différentes catégories de matériaux magnétiques sont présentées.
1.1.1 Diamagnétisme
Les matériaux diamagnétiques sont des matériaux ne comportant pas de moments
magnétiques en absence de champ magnétique appliqué. Lors de l’application d’un
champ, ils acquièrent une polarisation magnétique de sens opposé à la direction du
champ. L’origine de ce phénomène provient d’une déformation des orbitales atomiques
et cela peut se décrire par application de la loi de Lenz. Un matériau diamagnétique
isotrope est donc caractérisé par une susceptibilité magnétique négative. En réalité, tout
corps présente une réponse diamagnétique, cependant, cette dernière est souvent négli-
geable devant les autres formes de magnétisme. Le bismuth, le mercure et l’argent sont
des exemples de matériaux diamagnétiques.
1.1.2 Paramagnétisme
Les matériaux paramagnétiques sont des matériaux qui possèdent un moment ma-
gnétique nul en absence de champ appliqué. A température ambiante, l’agitation ther-
mique entraine un arrangement désordonné des moments. Ces derniers se compensent
mutuellement de telle façon que l’aimantation globale s’annule. Si un champ magnétique
est appliqué, les moments magnétiques s’alignent avec la direction du champ. Ainsi, les
matériaux paramagnétiques se caractérisent par une susceptibilité magnétique positive.
L’aluminium, le manganèse et le tungstène sont des exemples de matériaux paramagné-
tiques.
1.1.3 Ferromagnétisme
Dans un matériau ferromagnétique, les moments magnétiques interagissent entre eux
et tendent à s’aligner parallèlement les uns par rapport aux autres. Cette interaction des
moments entre eux est appelée interaction d’échange. En absence de champ appliqué,
les moments s’arrangent dans des géométries complexes, appelées domaines magnétiques
((figure 1.1)). Cet arrangement permet de diminuer l’énergie totale du système. Au sein
d’un domaine, une multitude de moments sont alignés entre eux et la direction change
rapidement dans les paroles entre les domaines.
Lorsqu’un champ magnétique est appliqué sur un matériau ferromagnétique, les do-
maines magnétiques s’alignent progressivement avec la direction du champ. Si l’aiman-
tation d’un matériau s’aligne facilement sous l’effet du champ, on dit que le matériau
est doux. Ces matériaux sont caractérisés par des cycles d’hystérésis (figure 1.2) étroits,
et par conséquence, par des champs coercitifs faibles. Généralement, les matériaux doux
possèdent des susceptibilités élevées du fait qu’ils réagissent facilement avec le champ. Si
le matériau nécessite des champs importants pour aligner son aimantation, on dit alors
qu’il est dur. Ces matériaux sont caractérisés par des cycles d’hystérésis larges et par des
champs coercitifs élevés. Ils sont souvent utilisés pour faire des aimants permanents.
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Figure 1.1 – Image des domaines magnétiques faite par Microscopie Electronique
par Transmission en mode Lorentz d’un échantillon ferromagnétique de Co2MnSi.
Figure 1.2 – Schéma d’un cycle d’hystérésis de l’aimantation en fonction du Champ
magnétique. MS est l’aimantation à saturation et Hc est le champ coercitif.
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Si le matériau est isotrope, la susceptibilité magnétique est positive et elle est généra-
lement plusieurs ordres de grandeur supérieure à celle des matériaux paramagnétiques.
Pour donner une idée, la susceptibilité des matériaux paramagnétiques est comprise
entre 10−5 et 10−3, et celle des matériaux ferromagnétiques, entre quelques unités et 104
(d’après [1]) 1.
A l’instar des paramagnétiques, l’agitation thermique joue un rôle important dans
les matériaux ferromagnétiques. Au-delà d’une température critique, appelée température
de Curie, l’interaction d’échange n’est pas suffisante pour maintenir alignés les moments
magnétiques entre eux, et le matériau se comporte alors comme un paramagnétique. Le
nickel, le cobalt et le fer, et certains de ses alliages comme le NiFe ou le CoFe, sont les
matériaux ferromagnétiques les plus couramment utilisés.
1.1.4 Antiferromagnétisme
Dans les matériaux antiferromagnétiques, l’interaction d’échange est telle que ces
matériaux se décomposent en deux sous-réseaux ferromagnétiques de sens opposé. La
susceptibilité magnétique de ces matériaux est positive mais généralement plus faible
que celle des matériaux ferromagnétiques. De manière similaire aux matériaux ferroma-
gnétiques, pour des températures supérieures à une température critique, appelée tem-
pérature de Néel, ces matériaux se comportent comme des paramagnétiques. Les alliages
FeMn et l’oxyde NiO sont des exemples de matériaux antiferromagnétiques.
1.1.5 Ferrimagnétisme
Les matériaux ferrimagnétques sont également composés de deux sous-réseaux, mais
à la différence des ferromagnétiques, le moment total de chaque sous-réseau est différent.
Au-dessus d’une température critique (température de Curie), l’ordre magnétique est
perdu et le matériau se comporte comme un paramagnétique. Les ferrites comme la
magnétite (Fe3O4), les grenats magnétiques comme le YIG (grenat d’Yttrium et de Fer)
et les hexaferrites comme le BaFe12O19 sont des exemples de matériaux ferrimagnétiques.
1.2 Matériaux magnétiques pour les hyperfréquences
Une onde électromagnétique est un champ électrique et/ou un champ magnétique
qui se propage avec une périodicité spatiale et temporelle. Lorsqu’une onde de ce type
se propage dans le vide, sa célérité est celle de la lumière (c0 = 3 × 108 m/s) et il est
possible de relier la longueur d’onde λ à la fréquence f par la relation suivante :
λ =
c0
f
(1.2)
1. Dans le système d’unités S.I., l’aimantation et la champ sont donnés en A/m. Ainsi, la susceptibilité
magnétique est sans dimensions.
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Figure 1.3 – Spectre électromagnétique (issu de : http ://www.polytech-
lille.fr/cours-transistor-effet-champ/hyper/hyperc1.htm).
Les ondes électromagnétiques sont classées en fonction de leur longueur d’onde et
de leur fréquence, c’est-à-dire la périodicité spatiale et temporelle. Cela donne lieu au
spectre électromagnétique qui est communément défini entre les ondes Radio, ayant une
longueur d’onde de l’ordre du kilomètre (103 m) et une fréquence de l’ordre du MHz
(106 Hz), et les rayons γ, ayant une longueur inférieure au picomètre (10−12 m) et une
fréquence de l’ordre de 1020 Hz (figure 1.3).
Les micro-ondes sont des onde électromagnétiques qui ont des longueurs d’onde com-
prise entre 1 m et 1 mm et des fréquence comprises entre 300 MHz et 300 GHz. Dans
cette catégorie d’ondes, celles qui ont des fréquences comprises entre 1 GHz et 100 GHz
sont souvent appelées ondes hyperfréquences (appelées aussi ondes RF).
Les applications des ondes hyperfréquences sont nombreuses, comme par exemple,
en télécommunication (téléphones portables, l’internet sans-fil). Les satellite, permet-
tant par exemple la géolocalisation, utilisent des ondes dans cette gamme de fréquence
afin d’envoyer et de recevoir de l’information. Un autre exemple d’application se trouve
dans la détection radar. Cette technologie a été particulièrement développée pendant la
deuxième guerre mondiale et fonctionne sous le principe d’envoyer une onde hyperfré-
quence sur une cible et de récupérer l’écho afin de la localiser dans l’espace. Les radars
ont aujourd’hui bien d’autres applications : en météorologie (mesure de la quantité en
eau des nuages, vitesse des vents), suivi de l’évolution des glaciers, surveillance des vol-
cans ou des éboulis, recherche de personnes ensevelies sous des décombres, mesure de
la biomasse ou encore contrôle de la vitesse des automobilistes. Un dernière exemple
de l’utilisation des hyperfréquences est un appareil d’usage courant dans les foyers : le
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four micro-onde. Dans ce dernier, les ondes hyperfréquences permettent faire tourner les
molécules d’eau présententes dans les aliments chauffant ainsi ces derniers.
1.2.1 Les dispositifs hyperfréquences
Par définition, un dispositif hyperfréquence est tout dispositif capable de générer, mo-
difier, détecter ou mesurer un rayonnement hyperfréquence. Les matériaux magnétiques
se rencontrent dans de nombreux composants hyperfréquences : inductances, filtres [2]
[3], oscillateurs, déphaseurs [4]., circulateurs [5] et isolateurs [6], absorbants, limiteurs,. . .
Pour les circulateurs et les isolateurs, les matériaux magnétiques sont incontournables.
En effet, ce sont des composants non réciproques qui exploitent le caractère antisymé-
trique du tenseur de susceptibilité d’un matériau aimanté (caractère antisymétrique qui
est lié au fait que le champ magnétique ou l’aimantation sont inversés lors d’une symétrie
temporelle). En revanche, à l’exception des inductances et de certains films absorbants,
les autres composants se retrouvent peu dans l’électronique grand public et sont plutôt
réservés aux équipements professionnels (essentiellement pour des questions de coût et
d’encombrement).
Pour tous ces composants, on recherche en priorité une forte susceptibilité et de
faibles pertes, qu’elles soient d’origine magnétique ou électrique. Pour cette raison, on
utilise aujourd’hui principalement des ferrites qui sont, sauf exception, de bons isolants
électriques. Parmi ceux-ci, le YIG (YFe5O12) et ses dérivés qui présentent de très faibles
pertes magnétiques sont des matériaux de choix pour les filtres, les oscillateurs et les
déphaseurs. De plus, du fait que la perméabilité magnétique varie fortement avec l’ap-
plication d’un champ magnétique il est possible de rendre ces composants accordables.
1.2.2 Les ferrites
D’une manière générale, les matériaux magnétiques les plus utilisés dans le domaine
des hyperfréquences sont les ferrites, c’est-à-dire, des matériaux ferrimagnétiques à base
d’oxyde de fer. Les ferrites sont généralement classés en trois grandes familles : les spi-
nelles, les grenats et les hexaferrites. Le principal avantage des ferrites provient de leur
caractère diélectrique. En effet, cette caractéristique permet d’éviter des pertes liées à
l’effet de peau.
Parmi touts les ferrites, le Grenat d’Yttrium et de Fer (YIG) est le matériau le plus
retrouvé dans les dispositifs hyperfréquences (à l’exception des inductances) même si
pour certains circulateurs on leur préfère des spinelles ou des hexaferrites (ces derniers
étant utilisés pour les fréquences les plus élevées). Ce matériau est souvent utilisé sous
forme de sphère car dans cette géométrie, la fréquence de résonance dépend uniquement
de l’intensité du champ appliqué. Lorsque le YIG est utilisé sous forme de film, il est
déposé, par dépôt chimique en phase vapeur (CVD) [7], sur du Grenat de Gadolinium et
de Gallium (GGG). En effet, le paramètre de maille de ce dernier permet une croissance
monocristalline du YIG. Les propriétés magnétiques du YIG sont étroitement liées à sa
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Figure 1.4 – Exemples de dispositifs à base de matériaux magnétiques. a) Inductance
à noyau de Permalloy. b) Composants fabriqué par Intel, incorporant des inductances
à base de CoZrTa. c) Filtres YIG développés par la société Teledyne. d)Oscillateur
accordable à YIG (YTO) de la société Gigatronics. e)T/R module pour l’antenne active
de l’eurofighter (www.airpower.at/news06/0922_captor-e) ; sur la gauche on remarque
le circulateur en technologie microstrip.
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qualité structurale. Pour du YIG monocristallin, son aimantation à saturation est de
μ0MS = 0, 178 T et sa température de Curie est de 550 K.
Une caractéristique importante du YIG est sa raie de résonance particulièrement
étroite dans la gamme hyperfréquence. La largeur de raie 2 à mi-hauteur (μ0ΔH) du
YIG monocristallin est typiquement de l’ordre de 0,1 mT, ce qui correspond à un facteur
d’amortissement magnétique α ∼ 10−4. Cette caractéristique est mise à profit dans les
dispositifs nécessitant une grande sélectivité en fréquence et des faibles pertes magné-
tiques.
1.2.3 Les matériaux ferromagnétiques
Avec l’avancement de la technologie, il est devenu indispensable d’augmenter la den-
sité de dispositifs, au sein d’un même appareil, afin d’améliorer les performances. L’uti-
lisation des matériaux comme le YIG devient alors compliquée, principalement, à cause
d’une température très élevée de dépôt nécessaire à sa croissance épitaxiale (proche de
900˚ C [8][9][10]). En effet, cette température élevée peut endommager les dispositifs fra-
giles lors de son implémentation dans des circuits intégrés. Une solution afin de contour-
ner ce problème est d’utiliser des matériaux ferromagnétiques doux comme le Fe, le Co,
le Ni et ses alliages dans des dispositifs hyperfréquences. Ces matériaux peuvent être
déposés par pulvérisation cathodique, qui est une technique capable de s’adapter aux
besoins industriels. Les matériaux ferromagnétiques ont généralement des aimantations
à saturation élevées (de l’ordre de 1 T ou supérieures), une grande susceptibilité magné-
tique et une température de Curie plus élevée que celle des matériaux ferrimagnétiques.
Ces caractéristiques permettent d’utiliser ces alliages dans des gammes de fréquences
plus élevées que le matériaux ferrimagnétiques et la température de Curie élevée les rend
plus stables en température.
Les matériaux ferromagnétiques présentent cependant deux inconvénients majeurs.
Le premier est lié à leur caractère conducteur. En effet, la pénétration d’une onde électro-
magnétique dans un conducteur est limitée, en ordre de grandeur, à l’épaisseur de peau
δ = 1/
√
σμπf (σ conductivité électrique, μ perméabilité magnétique et f fréquence).
Cette difficulté peut cependant être contournée par l’utilisation de couches minces ou
ultraminces (∼ 100 nm) ou des empilements de ces couches. Une autre solution consiste
à les utiliser sous forme de poudres ou de nanofils. Le deuxième inconvénient est lié aux
pertes magnétiques qui sont généralement élevées dans ces matériaux (α ∼ 10−2) . Cer-
tains matériaux comme le Fe cubique déposé sur MgO [11] et les alliages Heusler (voir
section 1.4) peuvent cependant présenter des amortissements magnétiques plus faibles
(α ∼ 10−3).
2. La largueur de raie est définie dans la section 2.2.2
1.3 Matériaux magnétiques pour la spintronique 15
1.2.4 Les multicouches ferro-antiferro
Dans une bicouche formée par un matériau ferromagnétique et un matériau antifer-
romagnétique, un couplage entre les deux couches se crée à l’interface [12]. Ce couplage a
comme principale conséquence de créer une anisotropie magnétique dans la couche ferro-
magnétique. Il en résulte, par exemple, un décalage de son cycle d’hystérésis. Bien que ce
type de structures soit surtout utilisé dans les technologies du stockage de l’information,
de nombreux groupes s’intéressent à ces matériaux pour des application micro-ondes
haute fréquence.
Généralement, les matériaux ferromagnétiques utilisés sont des matériaux doux comme
le NiFe et le FeCo. Leurs aimantations élevées ajoutées à la forte anisotropie due au cou-
plage, permet de les rendre bien adaptés pour travailler à des fréquences supérieures à 5
GHz sans besoin de champ appliqué externe [13][14][15][16].
1.2.5 Les multicouche ferromagnétique/ferroélectrique
Un grande difficulté dans l’intégration des matériaux magnétiques dans des dispo-
sitifs, provient de la nécessité d’un champ magnétique afin de pouvoir les commander.
En effet, afin de générer un champ magnétique, des bobines sont souvent utilisés. Ces
dernières sont encombrantes et par conséquent, peu compatibles avec la réduction de
taille des dispositifs. Une solution envisagée réside dans l’utilisation des multicouches
ferromagnétique/ferroélectrique [17][18].
Un matériau ferroélectrique est un matériau qui présent une polarisation électrique
spontanée qui peut être renversée par application d’un champ électrique. De plus, les
oxydes ferroélectriques possèdent généralement des propriétés piezo-électriques, c’est-à-
dire, qu’ils peuvent se déformer sous l’effet d’un champ électrique et réciproquement,
présenter une polarisation sous l’effet d’une contrainte. L’idée derrière ce type de struc-
tures est de pouvoir modifier la réponse en fréquence de la couche ferromagnétique par
l’intermédiaire d’une déformation mécanique (magnétostriction). Cette déformation se-
rait produite par la couche ferroélectrique par application d’une différence de potentiel.
C’est effet est appelé l’effet magnétoélectrique [19]. De cette manière, il serait possible
de remplacer le champ magnétique créé par des bobines par une commande électrique.
1.3 Matériaux magnétiques pour la spintronique
Ces dernières années, la spintronique, ou électronique de spin, est devenue incon-
tournable dans le domaine du stockage de l’information. Bien que cette thèse se focalise
principalement sur l’étude de matériaux magnétiques pour les hyperfréquences, nous
avons décidé de présenter cette section en raison de l’importance de la spintronique dans
le développement de nouveaux matériaux magnétiques.
La spintronique est une nouvelle technologie qui met à profit le spin de l’électron
et plus précisément, le phénomène de courant polarisé en spin. Les travaux fondateurs
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de la spintronique concerne la Magnétorésistance Tunnel (TMR pour Tunneling Magne-
toResistance), découverte par Jullière en 1975 [20], l’injection de courant polarisé en
spin d’un matériau ferromagnétique vers un métal non-magnétique, observé par Johnson
and Silsbee en 1985 [21], et notamment, la Magnétorésistance Géante (GMR pour Giant
MagnetoResistance) découvert par Fert. et al. en 1988 [22], et Grünber et al. en 1989
[23].
Dans les matériaux ferromagnétiques comme le Fe ou le Co, les bandes d, des élec-
trons up et des électrons down, sont dissymétriques, c’est-à-dire que la densité d’états
électroniques pour les spin up et pour les spin down sont différentes. On parle alors de
spin majoritaires et spin minoritaires. Cela implique qu’un électron traversant un maté-
riau ferromagnétique aura une probabilité de diffusion différente selon son état de spin, se
traduisant par une différence de résistivité électrique des spin up et des spin down. Ainsi,
un courant électrique, passant à travers un matériaux ferromagnétique, voit sa quantité
d’électrons avec spin up et spin down modifiée : on dit que le courant est polarisé en
spin. Cet effet est à la base des phénomènes de MagnétoRésistance Géante (GMR) et de
MagnétoRésistance Tunnel (TMR).
1.3.1 Magnétorésistance Géante
La GMR peut être observée dans un empilement de type Ferro/Métal/Ferro. Elle se
manifeste comme une différence de résistance électrique entre une configuration où les
aimantations des couches ferromagnétiques sont parallèles, et une configuration où les
aimantations sont antiparallèles. Le rapport de magnétorésistance MR est donné par la
relation suivante :
MR =
R↑↓ −R↑↑
R↑↑
(1.3)
où R↑↓ et R↑↑ sont la résistivité pour la configuration antiparallèle et la configuration
parallèle respectivement.
Un dispositif qui met à profit le phénomène de GMR, et qui est grandement utilisé
dans les têtes de lecture des disques durs, est la vanne de spin. Une vanne de spin est
typiquement formée par une empilement Ferro/Métal/Ferro où les matériaux ferroma-
gnétiques sont les électrodes. L’une des couches ferromagnétiques doit être capable de
s’orienter facilement avec un champ appliqué d’intensité faible. Cette couche est appelée
"douce". Généralement, des matériaux avec un coercitif faible sont utilisés comme par
exemple, le NiFe ou le CoFeB. La deuxième couche ferromagnétique doit garder une ai-
mantation indépendante de la couche douce et la direction de son aimantation doit rester
fixe pour des champ magnétiques de faibles intensités. Cette couche est appelée "dure".
D’une manière générale, des matériaux ferromagnétiques avec des coercitifs plus élevés
que ceux de la couche douce sont utilisés, mais la différence de coercitif peut aussi être
obtenue par "durcissement" à l’aide d’un couplage ferro-antiferro, permettant de décaler
le cycle d’hystéresis des couches ferromagnétiques.
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1.3.2 Magnétorésistance Tunnel
La TMR peut être observé dans les systèmes Ferro/Isolant/Ferro. Elle se manifeste
comme une variation de résistance électrique, d’un courant traversant l’isolant par effet
tunnel, en fonction de la configuration de matériaux ferromagnétiques. La conduction
purement quantique entre les deux matériaux ferromagnétiques implique que la TMR
est liée à la différence d’états disponibles pour les spin up et pour les spin down, de part
et d’autre de la barrière.
Le dispositif le plus utilisé dans les technologies actuelles (mémoires MRAM par
exemple), exploitant la TMR, est la Jonction Tunnel Magnétique (MTJ pour Magnetic
Tunnel Junction). Elle est formée par deux électrodes ferromagnétiques, séparés par une
barrière diélectrique, typiquement du MgO ou du Al2O3. Bien que les premières obser-
vations de cet effet ont été faites en 1975 par Julliere [20], ce n’est qu’à partir de 1995,
assisté par les travaux de Moodera et al. sur des empilements Co/Al2O3/ CoFe [24], que
la TMR a connu un regain d’intérêt.
Depuis les années 2000, de nombreuses équipes se sont concentrées sur l’étude de la
TMR avec différents types de matériaux ferromagnétiques. En 2004, Parkin et al. [25],
et Yuasa et al. [26] ont observé une TMR de 200%, à température ambiante, pour un
empilement Fe/MgO/Fe. Puis en 2009, Ikeda et al. [27], ont observé une TMR de 600%,
à température ambiante, dans un empilement FeCoB/MgO/FeCoB.
Si un matériau présentait, à l’énergie de Fermi, une densité électronique nulle pour
un type de spin et non nulle pour l’autre (matériaux demi-métalliques), la TMR serait
théoriquement infinie et le courant serait polarisé à 100%. Les matériaux qui ont été
prédits comme étant demi-métalliques les plus connus sont le Fe3O4, le CrO2 ou les
alliages Heusler. Ces derniers ont suscité un grand intérêt ces derniers années. Même si des
TMR élevées ont été observées dans des MTJ avec des électrodes d’alliage Heusler (330%
à température ambiante [28]), les performances restent, à l’heure actuelle, éloignées des
prédictions théoriques.
1.3.3 Systèmes logiques à base d’ondes de spin
Toujours dans le besoin de miniaturisation des technologies actuelles, plusieurs groupes
s’intéressent à remplacer des systèmes logiques, principalement à base de silicium, par
de dispositifs logiques à base de matériaux magnétiques. Un dispositif à ondes de spin 3
contrôlable a été proposé par Kostylev et al. [29]. Le principe est basé sur un transduc-
teur à ondes de spin, c’est-à-dire, deux lignes de transmission (une entrée et une sortie)
couplées par la propagation d’ondes de spin sur un matériau magnétique (figure 1.5).
Un autre exemple de systèmes basés sur la propagation d’ondes de spin sont les cris-
taux magnoniques. Ces derniers sont des métamatériaux magnétiques dont les propriétés
magnétiques (aimantation, susceptibilité) varient dans l’espace de façon périodique. Ces
3. Plus d’informations concernant les ondes de spin se trouvent dans la section 2.6
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Figure 1.5 – Schéma d’un transducteur à ondes de spin.
types de systèmes sont généralement obtenus par des réseaux ordonnés de nanoaimants
[30], ou alors par des réseaux ordonnés de trous dans une couche magnétique [31]. Les
ondes de spin se propageant dans une telle structure voient leur relation de dispersion
modifiée et cette modification dépendra de la périodicité du réseau. Des bandes de fré-
quence interdites apparaissent [32], et seules les ondes de spins de fréquence et vecteur
d’onde déterminées peuvent se propager dans le milieu. Cette sélectivité en fréquence
pourrait être mis à profit dans des systèmes logiques.
1.4 Les alliages Heusler
Les alliages Heusler sont des composés ternaires de type ferromagnétique. Il ont été
découverts par Friedrich Heusler en 1903, en étudiant l’alliage Cu2MnSb. La particularité
de cette découverte vient du fait que trois matériaux non magnétiques présentent une
aimantation non nulle en les combinant. C’est en 1963, qu’il a été montré que c’est prin-
cipalement le Mn qui contribuent au moment magnétique de spin dans ces alliages [33].
Il est intéressant de relever que le Mn pur présente un ordre de type antiferromagnétique.
Les propriétés magnétiques des Heulser sont fortement dépendantes de la structure cris-
talline car c’est l’arrangement des atomes entre eux qui donne lieu au ferromagnétisme.
1.4.1 Structure cristalline
Les alliages Heusler sont classés en deux familles en fonction de leur composition
chimique. La première famille est la famille des Full-Heuslers. Les alliages appartenant
à cette famille ont une formule chimique de la forme X2Y Z, où X est souvent un métal
de transition comme Cu, Ni ou Co, Y est souvent Mn ou Fe, et Z est souvent un semi-
conducteur ou Al. La deuxième famille est la famille des Half-Heuslers. Les alliages de
cette famille ont une composition chimique de la forme XY Z.
La maille cristalline des alliages Heusler est cubique. Dans le cas des Full-Heusler,
elle est formée par quatre mailles cubiques faces centrées (deux mailles d’atomes X, une
1.4 Les alliages Heusler 19
Figure 1.6 – Schémas représentatifs des mailles cubiques d’un Full-Heusler (gauche)
et d’un Half-Heusler (droite).
d’atomes Y et une d’atomes Z). Un schéma des mailles d’un Full-Heusler et d’un Half-
Heusler sont présentées sur la figure 1.6.
Une nouvelle classification se fait en fonction de l’ordre des atomes au sein de la
maille cristalline. Les atomes peuvent s’arranger sous trois phases cristallographiques
différentes. La première phase, est la phase L21 où tous les atomes sont parfaitement
arrangés. La deuxième phase, est la phase B2 où les sites correspondants aux atomes Y
et Z sont occupés de façon aléatoire par ces deux atomes. Finalement, la troisième phase,
est la phase A2 où tous les sites atomiques sont occupés aléatoirement par les trois types
d’atomes. Les trois phases sont représentées sur la figure 1.7. L’ordre cristallographique
peut modifier significativement les propriétés magnétiques des alliages Heusler comme
l’aimantation à saturation ou la température de Curie.
1.4.2 Alliages Heusler sous forme de couches minces
Le besoin de miniaturisation privilégie l’utilisation des matériaux sous-forme de
couches minces. Il a été mentionné que les propriétés ferromagnétiques des Heuslers
sont étroitement liés à la structure cristalline de ces matériaux. Il est donc nécessaire
de s’intéresser à la croissance épitaxiale lorsqu’il est question de les utiliser sous forme
de couches minces. L’épitaxie est un dépôt qui consiste à faire croître, sur un matériau
cristallin appelé substrat, un deuxième matériau cristallin. L’arrangement des atomes de
l’élément déposé dépend de la structure cristalline du substrat. Si le substrat et l’élément
déposé sont les mêmes, on parle d’homoépitaxie et si les deux espèces sont différentes,
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Figure 1.7 – Schéma représentant les trois différentes phases cristallographiques dans
un alliage de type Full-Heusler. La phase L21 est à droite, la phase B2 est au centre et
la phase A2 est à droite.
ont parle alors d’hétéroépitaxie. Dans la croissance épitaxiale, il est important que les
paramètres de maille du substrat et de l’élément à déposer soient le plus proche possible.
De plus, il est nécessaire que la rugosité de surface du substrat soit la plus faible possible
et que les conditions de pression et température soit optimales afin que les adatomes du
matériau à déposer puissent avoir l’énergie et le temps nécessaire pour qu’ils s’arrangent
dans les sites cristallins adéquats.
Le désaccord de paramètre de maille mh/s d’un matériau h déposé sur un matériau
s est défini comme suit :
mh/s =
ah − as
as
(1.4)
où ah et as sont les paramètres de maille de l’élément à déposer et de celui du substrat
respectivement. Plus la valeur de mh/s est faible, plus aisée sera la croissance du maté-
riau sur le substrat.
Dans la croissance épitaxiale, il existe deux types de régimes différents. Près de l’in-
terface, la maille cristalline se déforme afin de s’accorder à la maille du substrat. Ce
régime est appelé pseudomorphe. Dans un stade plus avancé du dépôt, l’énergie emma-
gasinée par la déformation devient trop importante est la maille se relaxe en créant des
dislocations. Le matériau retrouve ainsi sa maille d’origine. Ce régime est appelé relaxé.
Le paramètre de maille des alliages Heusler varie en fonction des éléments qui les
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Figure 1.8 – Schéma représentant la croissance d’un alliage Full-Heusler sur du MgO
(à gauche) et sur du Cr (à droite).
composent. Quelques exemples de mailles de Full-Heuslers massifs peuvent être trouvés
en [34][35], comme le paramètre de maille du Co2MnSi de 0,565 nm et celui du Co2FeAl
de 0,573 nm. Le choix des substrats s’effectue de telle façon que la valeur de m soit la
plus faible possible. Un substrat qui est très populaire pour déposer des alliages Heusler
est le MgO. Ce matériau possède une maille cubique de type NaCl (aMgO = 0, 421nm)
et il est beaucoup utilisé dans les technologies de MTJ. Le paramètre de maille d’un
Heusler comme le Co2FeAl est proche de la diagonale d’une face de la maille du MgO
(
√
2aMgO = 0, 596). Ainsi, le Co2FeAl se dépose avec une rotation de 45˚ par rapport
à l’orientation du MgO (exemple de gauche de la figure 1.8), avec un désaccord de
m = −3, 8%. Le Co2MnSi croît de la même façon sur du MgO est son désaccord de
paramètre de maille est de m = −5, 1%.
Une technique souvent employée afin d’améliorer la croissance cristalline en diminuant
le désaccord de paramètre de maille, consiste à utiliser une couche tampon (ou buffer).
Une couche tampon doit posséder un paramètre de maille intermédiaire entres ceux du
substrat et du matériau à déposer. Ainsi, les contraintes et les déformations dans le
système déposé sont amoindries. Le Cr, dont la maille cristalline est de type cubique
centrée, est une couche tampon très utilisée dans la croissances des couches Heusler.
En effet, son paramètre de maille est particulièrement proche de celui de la plupart des
alliages de Heusler (en réalité, c’est deux fois la maille cristalline 2aCr = 0, 576 nm).
D’autres couches tampons qui peuvent être utilisées sont le V, le Pd ou le Pt.
1.4.3 Les applications
Ces dernières décennies, les alliages Heusler ont reçu un grand intérêt qui s’explique
par différentes propriétés qui sont bien adaptées pour des applications dans des disposi-
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tifs. L’une des propriétés qui a contribue à la multiplication des travaux sur ces alliages
est le caractère demi-métallique. Ce caractère a été prédit par de Groot et al. en 1983,
pour les Half-Heuslers [36]. Plus tard, en 2002, Galanakis et al. [37][38] ont prédit que
les alliages Full-Heusler sont également des demi-métaux. En effet, ce caractère les place
comme des candidats idéaux pour des électrodes dans des Jonctions Tunnel Magnétiques.
Des travaux récents ont montré qu’en utilisant des matériaux Heusler comme des
électrodes dans des MTJ permettent d’atteindre des valeurs élevées de TMR. Wang et
al. ont mesuré une valeur de 330% avec une électrode de Co2FeAl [28], et Ishikawa et
al. une valeur de 182% avec des électrodes de Co2MnSi et une barrière de MgO [39].
Bien que ces valeurs de TMR soient élevées, elles restent éloignées des attentes d’après
la théorie. Cela montre que les mécanismes qui prennent place dans les Heusler ne sont
pas totalement compris et justifie l’intérêt d’une recherche actuelle sur ces alliages.
Une autre caractéristique importante de ces alliages est leur température de Curie
élevée, notamment dans les alliages Full-Heuslers. Cela s’explique par un couplage in-
teratomique robuste entre les différentes espèces formant l’alliage, d’où le fait que les
Full-Heuslers, dont la maille ne possède pas de site vacants, montrent des températures
de Curie plus élevées que les Half-Heuslers. Comme exemple, dans l’alliage Co2MnSi, la
température de Curie a été déterminée égale à 985 K et dans l’alliage Co2FeGa, supé-
rieure à 1100 K [40]. A différence d’autres demi-métaux comme la magnétite (Fe3O4),
dont la température de Curie est proche de la température ambiante, la température de
Curie élevée des alliages Heusler les rend intéressants, d’un point de vue de la stabilité
thermique, pour les applications dans des dispositifs.
En plus de ces avantages, il a été prédit théoriquement que les alliages Heusler pos-
sèdent un facteur d’amortissement magnétique faible. En effet, Liu et al. [41], ont montré
théoriquement, que le paramètre d’amortissement magnétique de l’alliage Co2MnSi est
de 0, 6× 10−4. Le facteur d’amortissement est étroitement lié à la réponse en fréquence
du matériau (voir section 2.2.2), ainsi, ces alliages pourraient remplacer le YIG dans les
dispositifs hyperfréquences actuels. Les valeurs expérimentales les plus faibles rappor-
tées concernent l’alliage Co2FeAl, avec une valeur de 1× 10−3 [42],et l’alliage Co2MnSi
avec une valeur de 3 × 10−3 [43]. Bien que faibles, les valeurs observées sur les alliages
Heusler sont loin des prédictions théoriques. Cette différence est souvent attribuée à des
défauts cristallins ou à du désordre présent dans les matériaux élaborés. Cependant, il
reste beaucoup de mécanismes mal compris dans ces alliages et une meilleure compréhen-
sion devrait permettre de les rendre mieux adaptés aux besoins des technologies actuelles.
Une autre caractéristique qui mérite d’être mentionné est la capacité de certains al-
liages Heusler à modifier leur forme avec un champ appliqué. Sous l’effet d’un champ
magnétique, la maille cristalline se déforme et lorsque le champ est enlevé, l’alliage re-
prend sa forme originelle. Cette caractéristique, appelée mémoire à forme magnétique, a
beaucoup été étudiée dans l’alliage Ni2MnGa qui peut atteindre jusqu’à 9% de déforma-
tion sous des champ relativement faibles.
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En 2010, Trudel et al. [44] ont effectué un article compilant la plupart des travaux
concernant les alliages Full-Heusler à base de Co. Nous invitons tout lecteur intéressé
pour ces alliages à regarder ce travail.
1.5 Conclusion du chapitre
Dans ce chapitre nous avons montré le contexte dans lequel la thèse s’inscrit. Les al-
liages de Heusler présentent des nombreux avantages qui pourraient bien s’adapter à des
technologies actuelles, comme une forte aimantation, une température de Curie élevée
et un faible amortissement magnétique. Cependant, une difficulté liée à l’utilisation des
alliages de Heulsler sous forme de couches minces provient de la nécessité qu’il soient
épitaxés et ordonnées (phase L21) afin qu’ils présentent des propriétés ferromagnétiques
convenables (aimantation à saturation élevée, faible facteur d’amortissement magnétique
. . . ). Malgré des nombreux travaux sur ces alliages, beaucoup de mécanismes restent mal
compris, comme montré par les écarts entre prédictions théoriques et résultats expéri-
mentaux. Cela justifie le fait que, plus de cent ans après sa découverte, le nombre de
travaux sur ces alliages ne cessent de s’agrandir.
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Chapitre 2
La dynamique de l’aimantation
Dans ce chapitre, l’aspect théorique de la dynamique de l’aimantation est abordé.
Le paragraphe 2.1 traite la précession de l’aimantation du mode uniforme, c’est-à-dire,
le mouvement de l’aimantation lorsque tous les moments magnétiques précessent en
phase. Le paragraphe 2.2 explique l’obtention du tenseur susceptibilité magnétique. Le
paragraphe 2.3 présente les différentes termes d’énergies présentes dans un système ma-
gnétique. Le paragraphe 2.4 explique la résolution de l’équation du mouvement en coor-
données sphériques (formalisme de Smit-Beljers). Le paragraphe 2.5 montre les effet de
l’anisotropie dans la résonance ferromagnétique. Le paragraphe 2.6 traite les ondes de
spin. Le paragraphe 2.7 traite l’amortissement magnétique. Finalement, le paragraphe
2.8 donne une introductions aux phénomènes non linéaires.
Une grande partie de l’information provient de ces trois sources : [45], [46] et [47].
2.1 La précession de l’aimantation et l’équation du mouve-
ment
Lorsqu’un matériau magnétique d’aimantation
−→
M est soumis à un champ magné-
tique statique
−→
H , le champ magnétique produit un couple proportionnel à
−→
M ∧ −→H sur
l’aimantation. Il en résulte un mouvement de précession de l’aimantation autour de la
direction du champ. Dans le cas d’un électron isolé, la fréquence de précession ω0 dépend
directement du champ statique appliqué (précession de Larmor) :
ω0 = μ0γH (2.1)
Où μ0 est la perméabilité du vide, γ est le facteur gyromagnétique . Ce dernier, est défini
comme :
γ = g
|e|
2m
(2.2)
Avec g le facteur de Landé, e la charge de l’électron et m la masse de l’électron. Pour le
cas d’un électron libre, γ/2π vaut 28 GHz/T. Ce qui implique, que un électron libre aura
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une fréquence de précession de 28 GHz lorsqu’il est soumis à un champ magnétique de
1 T. Dans le cas des milieux magnétiques, le fréquence propre du système dépendra de
son champ interne, c’est-à-dire du champ tenant compte des anisotropies magnétiques
(cf. section 2.5).
Figure 2.1 – Représentation de la précession de l’aimantation autour de la direction
d’un champ magnétique statique appliqué.
Par ailleurs, ce mouvement de précession de l’aimantation est un mouvement amorti,
comme schématisé sur la Fig. 2.1. La première formulation de la dynamique de l’aiman-
tation à été proposée par Landau et Lifshitz [48] en 1935 (équation LL) :
∂
−→
M
∂t
= −μ0γ−→M ∧ −→H − μ0γλ
MS
2
−→
M ∧ −→M ∧ −→H (2.3)
Où MS l’aimantation à saturation et λ le facteur tenant compte de l’amortissement.
L’équation LL est issue d’un traitement classique justifié par la possibilité d’utiliser
l’approche continue d’un milieu magnétique. Le premier terme de la partie droite de
l’équation tient compte du couple du champ sur l’aimantation. Le deuxième terme de
la partie droite de l’équation LL est un terme phénoménologique qui tient compte de
l’amortissement magnétique, et cela à travers le paramètre λ qui possède les dimensions
d’un champ magnétique (A/m).
En 1955, Gilbert a proposé une nouvelle forme pour l’équation du mouvement de
l’aimantation (équation LLG) [49] :
∂
−→
M
∂t
= −μ0γ−→M ∧ −→H + α
MS
−→
M ∧ ∂
−→
M
∂t
(2.4)
Où α et le paramètre sans dimensions qui tient compte de pertes magnétiques.
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Dans les matériaux magnétiques, les processus de relaxation donnant lieu aux pertes
magnétiques sont nombreux et de natures diverses. Les équations LL et LLG prennent en
compte l’ensemble de ces processus en un seul paramètre. Plusieurs auteurs ont proposés
diverses formes pour décrire au mieux l’absorption magnétique. Comme exemple, il est
possible de regarder l’équation que Bloembergen a proposé [50] en adaptant l’équation
de Bloch sur la résonance électronique dans les substances paramagnétiques (équation
BB) :
∂
−→
M
∂t
= −μ0γ−→M ∧ −→H − Mx
T2
−→ex − My
T2
−→ey − Mz −MS
T1
−→ez (2.5)
Cette équation tient compte de deux temps de relaxation différents : T1 pour des
relaxations de type spin-réseau et T2 pour des relaxations de type spin-spin.
Même si ces trois équations utilisent des facteurs d’amortissement magnétiques de
formes et de dimensions différentes, lorsqu’on se place dans le cas de faibles pertes, la
description de la dynamique de l’aimantation est pratiquement équivalente avec les trois
formulations.
2.2 Susceptibilité magnétique
Nous allons nous intéresser maintenant à la résolution de l’équation du mouvement et
à l’obtention du tenseur susceptibilité magnétique. Le cas sans pertes magnétiques sera
d’abord traité pour ensuite regarder la résolution avec pertes. Pour cela nous allons nous
concentrer sur l’équation LLG (2.4) qui est la formulation la plus amplement utilisée de
nos jours.
2.2.1 Susceptibilité magnétique sans pertes
Nous allons considérer que la dépendance temporelle du champ magnétique et de
l’aimantation peuvent être décrits par une faible perturbation dépendante du temps
ajoutée à une composante statique d’équilibre comme suit :
−→
M =
−→
M0 +
−→m(t)
−→
H =
−→
H0 +
−→
h (t)
(2.6)
En faisant la supposition suivante :
m  M0 h  H0 (2.7)
En remplaçant ces équations dans l’équation LLG sans pertes (∂
−→
M/∂t = −μ0γ−→M ∧−→
H ), il en résulte :
∂−→m
∂t
= −μ0γ(−→M0 ∧ −→H0 +−→M0 ∧ −→h +−→m ∧ −→H0 +−→m ∧ −→h ) (2.8)
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Dans le cas où l’anisotropie magnétique est négligée (milieu isotrope), l’aimantation
est toujours alignée à la direction du champ magnétique statique. Ainsi, le terme
−→
M0∧−→H0
est nul. Or, nous avons supposé que m et h sont très petits devant les composants
statiques, il est ainsi possible de négliger le terme −→m∧−→h . L’équation (2.8) devient donc :
∂−→m
∂t
= −μ0γ(−→M0 ∧ −→h +−→m ∧ −→H0) (2.9)
Nous considérons que la dépendance temporelle est de la forme exp(−iωt), ce qui
permet d’obtenir :
iω−→m = −μ0γ−→h ∧ −→M0 + μ0γ−→m ∧ −→H0 (2.10)
Si nous supposons que le champ statique est appliqué le long de l’axe z, nous pouvons
écrire :
iω−→m = −ωM−→h ∧ −→ez + ω0−→m ∧ −→ez (2.11)
Où nous avons fait les remplacements suivants :
ωM = μ0γMS ; ω0 = μ0γH0 (2.12)
Dans le cas de faibles perturbations, l’aimantation effectue une précession avec des
angles faibles. La composante de l’aimantation suivant la direction de précession varie
très peu, ce qui nous permet de dire que M0  MS. Si nous supposons que le champ
magnétique statique est parallèle à l’axe z, il est possible de projeter cette équation
sur les axes du système de coordonnées Cartésien pour obtenir le système d ’équation
suivant :
⎧⎨
⎩
iωmx − ω0my = −ωMhy
iωmy + ω0mx = ωMhx
iωmz = 0
(2.13)
Le système d’équations peut être résolu et il est possible de mettre la solution sous
la forme :
−→m = χ−→h (2.14)
Où χ est un tenseur appelé tenseur de Polder :
χ =
[
χ iκ
−iκ χ
]
(2.15)
Et
χ =
ω0ωM
ω02 − ω2 κ =
ωωM
ω02 − ω2 (2.16)
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2.2.2 Susceptibilité magnétique avec pertes
Nous pouvons constater que les termes définis en (2.16) divergent lorsque ω0 = ω.
Si l’amortissement magnétique est pris en compte, ce comportement n’a pas lieu. Nous
allons nous intéresser par la suite à l’obtention du tenseur χ lorsque nous considérons
un système avec des pertes magnétiques. Pour cela, nous allons suivre un raisonnement
similaire à celui suivi pour le cas sans pertes. Tout d’abord, nous considérons les termes
définis en (2.6), qui seront intégrés dans l’équation LLG (2.4) pour obtenir une forme
similaire à (2.10) :
iω−→m = −μ0γ−→h ∧ −→M0 + μ0γ−→m ∧ −→H0 + iωα
MS
−→m ∧ −→M0 (2.17)
Cette expression peut se réécrire, dans le cas où le champ est appliqué suivant z, de
la façon suivante (en analogie à (2.11)) :
iω−→m = −ωM−→h ∧ −→ez + (ω0 + iαω)−→m ∧ −→ez (2.18)
Afin d’obtenir le tenseur χ il faut projeter cette équation sur les axes cartésiens et
résoudre le système d’équations comme pour le cas sans pertes. Cependant, il est possible
d’éviter cela en faisant le remplacement suivant :
ω0 → ω0 + iαω (2.19)
En intégrant ce remplacement directement en (2.15) et en considérant χ = χ′ − iχ”
et κ = κ′ − iκ” nous obtenons :
χ′ = 1D ωMω0[ω0
2 − (1− α2)ω2]
χ” = 1D αωMω[ω0
2 + (1 + α2)ω2]
κ′ = 1D ωMω[ω0
2 − (1 + α2)ω2]
κ” = 2αωMω
2ω0
D = [ω0
2 − (1 + α2)ω2]2 + 4α2ω2ω20
(2.20)
Dans la fig. 2.2, la composante χ du tenseur susceptibilité est représentée. Elle a
été calculée avec (2.20) et des valeurs de matériau proches du permalloy. La partie
réelle change de signe et la partie imaginaire passe par un maximum à la résonance. La
condition de résonance est donnée par :
ω =
ω0
1 + α2
(2.21)
Et à la résonance :
χ′′res =
ωM
2αω
(2.22)
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Figure 2.2 – Partie réelle et imaginaire de la composante χ du tenseur susceptibilité,
calculées avec μ0MS = 1T , γ/2π = 29GHz/T , ω = 2πf = 2π 9GHz et α = 10−2.
Les largeurs à mi-hauteur peuvent être définies en termes de ω ou H lorsque χ′′ =
χ′′res/2 :
Δω = 2αω ΔH =
2αω
μ0γ
(2.23)
Nous pouvons constater que la largueur à mi-hauteur est étroitement liée au facteur
d’amortissement magnétique α.
2.3 Les différents termes d’énergie magnétique
Jusqu’à présent nous nous sommes concentrés sur le cas d’un milieu magnétique iso-
trope. Dans ces conditions, l’équation du mouvement a été résolue avec et sans pertes
magnétiques. Afin de comprendre l’origine du comportement d’un matériau magnétique
anisotrope , il est nécessaire de tenir compte des énergies magnétiques présentes dans un
tel type de matériau. Par la suite, différents types d’énergies magnétiques seront détaillés.
Les différents termes d’énergie E seront exprimés en coordonnées sphériques avec les
notations de la fig. 2.3. Pour rappel, un vecteur
−→
M qui a des coordonnées cartésiennes
(Mx, My, Mz), peut être écrit en coordonnées sphériques (||−→M || = MS, θ, ϕ) à partir de
la relation suivante :
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Figure 2.3 – Repère de coordonnées cartésiennes et sphériques.
⎧⎨
⎩
Mx = MS sin θ cosϕ
My = MS sin θ sinϕ
Mz = MS cos θ
(2.24)
Les champs effectifs issus des différentes énergies seront exprimés à partir de la rela-
tion ci-dessous :
Heff = − 1
μ0
∂E
∂
−→
M
(2.25)
2.3.1 Energie d’échange
L’énergie d’échange a une origine purement quantique. C’est un couplage de courte
portée entre des spins voisins. Dans le cas de matériaux ferromagnétiques, les moments
magnétiques voisins tendent à s’aligner dans la même direction (au dessous d’une tem-
pérature critique). La forme la plus simple de l’énergie d’échange entre deux spins
−→
S1 et−→
S2 est l’hamiltonien d’Heisenberg :
H = −2J −→S1 · −→S2 (2.26)
Où J est l’intégrale d’échange.
Dans le cas d’un matériau comportant une multitude de moments magnétiques, le
champ d’échange
−−→
Hech exercé sur un spin par ses premiers spins vosins, peut être séparé
en deux contributions. La première contribution consiste en un terme proportionnel à−→
M , représentant l’échange lorsque l’aimantation est uniforme 1. La deuxième contribution
1. Pour obtenir plus d’informations sur ce terme, se référer au paragraphe 3.5, p. 81 en [47].
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correspond à l’augmentation de l’énergie due à la non uniformité de l’aimantation. Le
champ d’échange peut s’écrire :
−−→
Hech = C
−→
M +
2A
μ0MS
∇2−→M (2.27)
Où A est appelée la constante d’échange.
Dans l’équation du mouvement, seul le terme non uniforme contribue car
−→
M∧−→M = 0.
Nous écrirons donc :
−−→
Hech =
2A
μ0MS
∇2−→M (2.28)
Eech = −μ0−−→Hech · −→M (2.29)
2.3.2 Energie Zeeman
Lorsqu’un champ magnétique statique H0 est appliqué sur un corps aimanté, son vec-
teur aimantation tend à s’aligner selon la direction du champ afin de minimiser l’énergie
du système. Cela se traduit par un potentiel qui est minimal lorsque les directions du
champ et de l’aimantation sont parallèles. L’énergie responsable de ce comportement est
appelée énergie Zeeman EZ :
EZ = −μ0−→H0 · −→M
EZ = −μ0MSH0[cos θ cos θH + sin θ sin θH cos(ϕ− ϕH)]
(2.30)
2.3.3 Energie démagnétisante (ou énergie dipolaire)
Le champ dipolaire
−→
Hd est le champ créé par l’ensemble de moments magnétiques
présents dans un matériau, dans un point de celui-ci. L’énergie dipolaire Ed est la somme
de toutes les interaction entre moments magnétiques au sein d’un matériau. Elle est
définie comme suit :
Ed = −1
2
μ0
V
∫
e´chantillon
−→
M · −→Hd dV ′ (2.31)
où V est le volume de l’échantillon et V ′ est la variable d’intégration.
Le calcul de
−→
Hd est généralement très complexe, mais dans le cas des ellipsoïdes
uniformément aimantées, ce champ s’écrit :
−→
Hd = −N · −→M (2.32)
où N est le tenseur démagnétisant. Ce dernier est composé de termes hors-diagonaux
nuls et la somme des termes dans la diagonale est égale à 1 (4π en CGS) :
2.3 Les différents termes d’énergie magnétique 33
N =
⎡
⎣ Nx 0 00 Ny 0
0 0 Nz
⎤
⎦ (2.33)
Nx, Ny et Nz sont appelés coefficients démagnétisants. Ces facteurs dépendent unique-
ment des rapport des dimensions de l’ellipsoïde. Dans des cas particuliers d’ellipsoïdes,
comme la sphère, les coefficients démagnétisants sont : Nx = Ny = Nz = 1/3. Un autre
exemple de cas particuliers est le cas d’un cylindre aplati. Si nous considérons que la
normale à sa surface est parallèle à l’axe z, les coefficients deviennent : Nx = Ny = 0 et
Nz = 1.
A partir de l’expression (2.34), l’énergie démagnétisante peut s’écrire :
Ed =
1
2μ0
−→
M · −→Hd = 12μ0
−→
MN
−→
M
Ed =
1
2μ0MS
2(Nx sin
2 θ cos2 ϕ+Ny sin
2 θ cos2 ϕ+Nz cos
2 θ)
(2.34)
Dans le cas des matériaux magnétiques sous forme de couches minces, une approxi-
mation souvent utilisée est de les considérer comme des cylindres aplatis. Cela est justifié
par le fait que l’épaisseur est très petite par rapport aux dimensions latérales (considérées
comme infinies). Pour être rigoureux, il est possible de calculer les coefficients démagné-
tisants pour les parallélépipèdes avec les formules d’Aharoni [51].
2.3.4 Energie d’anisotropie magnétocristalline
Généralement, les matériaux ferromagnétiques sont des matériaux cristallins. Ce qui
implique que des axes privilégiés seront présents dans le matériau et que par conséquence
il y aura une anisotropie structurale. Cette anisotropie influe sur l’anisotropie magnétique
et sur le comportement de l’aimantation dans le matériau. En effet, l’aimantation peut
avoir tendance à s’aligner selon les axes de haute symétrie (axes de facile aimantation),
ou elle peut avoir tendance à s’en écarter (axes de difficile aimantation). L’origine de cette
anisotropie est le couplage spin - orbite, et l’énergie d’anisotropie magnétocristalline est
l’énergie qui permet de décrire l’évolution angulaire de l’énergie magnétique totale.
Anisotropie uniaxiale
Conventionnellement, les différentes formes d’anisotropie magnétocristalline sont ex-
primées de façon phénoménologique. La cas le plus simple d’anisotropie magnétocris-
talline est l’anisotropie uniaxiale. Elle se retrouve souvent dans les matériaux où une
contrainte unidirectionnelle est volontairement induite lors du dépôt, ou naturellement
dans les cristaux hexagonaux. Ce type d’anisotropie s’exprime comme suit :
Eu = Ku1 sin
2 β +Ku2 sin
4 β + . . . (2.35)
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Où Kui sont les constantes d’anisotropie uniaxiale de degré i, et β est l’angle entre l’ai-
mantation et la direction d’anisotropie uniaxiale.
Si nous considérons, par exemple, que l’axe d’anisotropie est parallèle à l’axe x, y ou
z, et en se servant des relation (2.24), nous pouvons écrire, au premier ordre :
‖ −→ex : Eu = Ku1(1− sin2 θ cos2 ϕ)
‖ −→ey : Eu = Ku1(1− sin2 θ sin2 ϕ)
‖ −→ez : Eu = Ku1 sin2 θ
(2.36)
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Figure 2.4 – Représentation de Eu dans le plan (xy) en fonction de ϕ pour une
anisotropie uniaxiale orienté le long de l’axe x (ϕ = 0), et un Ku positif.
Sur la figure 2.4, l’énergie d’anisotropie uniaxiale est représentée dans le plan (xy)
pour un axe d’anisotropie parallèle à l’axe x (ϕ = 0) et un Ku positif. Nous pouvons
observer que les cas où l’aimantation est parallèle à l’axe uniaxial (pour les deux sens)
correspondent à des minima d’énergie et les cas perpendiculaires correspondent à des
maxima.
Anisotropie cubique
L’expression de l’anisotropie uniaxiale (2.35) décrit une invariance de la symétrie par
rapport au sens le long de la direction principale. Dans le cas d’une anisotropie cubique,
l’expression doit respecter deux conditions. La première, est que l’énergie ne doit pas
être modifiée si le vecteur
−→
M est inversé. La deuxième condition est que l’énergie ne doit
pas varier si nous échangeons deux axes entre eux. Une fonction que satisfait ces deux
conditions est la suivante :
Ec = Kc1(αx
2αy
2 + αy
2αz
2 + αz
2αx
2) +Kc2αx
2αy
2αz
2 + . . . (2.37)
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Où Kci sont les constantes d’anisotropie cubique de degré i et αi, les directions par
rapport à l’axe i définies comme suit :
αx =
Mx
MS
= sin θ cosϕ
αy =
My
MS
= sin θ sinϕ
αz =
Mz
MS
= cos θ
(2.38)
En remplaçant les relations ci-dessus dans l’expression de l’énergie Ec, nous obtenons
au premier ordre :
Ec = Kc1 sin
2 θ(cos2 θ + sin2 θ cos2 ϕ sin2 ϕ) (2.39)
Figure 2.5 – Représentation 3D de l’équation (2.39). A gauche, pour un Kc1 positif
et à droite pour un Kc1 négatif.
Nous pouvons observer sur la figure 2.5, la représentation en trois dimensions de
l’énergie cubique pour Kc1 positif et négatif. Dans le cas de Kc1 positif, les axes de facile
aimantation (minima d’énergie) se trouvent tous les 90˚ les uns par rapport aux autres
et ils sont le long des axes x, y et z. Le maximum d’énergie s’avère être le long des
diagonales du cube (directions cristallographiques <111>). Si nous nous intéressons à ce
qui se passe dans le plan (xy) (θ = π/2), comme montré sur la figure 2.6, les minima
d’énergie se trouvent bien tous les 90˚ les uns par rapport aux autres et à 45˚ se trouve
un maximum d’énergie.
Dans le cas d’un Kc1 négatif, la symétrie d’ordre 4 est gardée, cependant les maxima
d’énergie deviennent de minima et inversement. C’est-à-dire que les axes de facile ai-
mantation seront le long des diagonales du cube, et dans le plan (xy), la représentation
énergétique subira simplement une rotation de 45˚ .
2.3.5 Autres termes d’anisotropie
Nous avons détaillé les principales énergies influant sur la réponse dynamique d’un
matériau magnétique. Cependant, il existe d’autres types d’interactions qui peuvent ap-
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Figure 2.6 – Représentation de Ec dans le plan (xy) en fonction de ϕ, pour un Kc1
positif.
porter de l’anisotropie au système. Un exemple est l’anisotropie magnétostrictive qui est
le résultat des contraintes dans le matériau. Un autre exemple est l’anisotropie dite de
surface. Ce terme a été évoqué pour la première fois par L. Néel en 1954 [52] et elle se
présente généralement comme une anisotropie perpendiculaire a la surface d’une couche
ultramince. Cette anisotropie tend à rendre l’aimantation perpendiculaire au plan de la
couche, comme montré par Carcia et al. [53] sur des super-réseaux de Pd/Co avec des
couches de Co inférieurs à 1, 3 nm. Cette anisotropie de surface est souvent modélisée
comme une anisotropie uniaxiale perpendiculaire au plan de la couche mince, comme
proposé par Soohoo [54].
2.4 Résolution de l’équation de mouvement en coordonnées
sphériques
Dans la section 2.2, nous avons résolu l’équation du mouvement LLG (2.4) en consi-
dérant le matériau magnétique isotrope et infini. Afin de décrire la dynamique de l’ai-
mantation dans un cas réel, il est nécessaire de prendre en compte l’ensemble des éner-
gies magnétiques. Pour cela, il est possible de résoudre l’équation LLG en remplaçant
le champ externe
−→
H0, par un champ effectif
−−→
Heff . Ce dernier est l’addition du champ
appliqué et des champs effectifs déduits des différents termes d’énergies.
−−→
Heff =
−→
H0 +
−−→
Hech +
−→
Hd +
−−−→
Hanis + . . . (2.40)
Toutefois, les expériences de résonance ferromagnétique se faisant souvent en fonc-
tion de l’angle entre l’aimantation et le champ statique appliqué, il s’avère intéressant
de résoudre l’équation de la dynamique de l’aimantation en coordonnées sphériques. La
méthode a été proposée par Smit et Beljers [55] et par Suhl [56] indépendamment. Par
la suite, nous allons décrire cette méthode et nous allons regarder l’effet des différentes
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anisotropies sur la résonance ferromagnétique.
L’objectif est d’exprimer l’équation LLG en coordonnées sphériques. Dans ce système,
les vecteurs unitaires sont :
−→er =
⎛
⎝ sin θ cosϕsin θ sinϕ
cos θ
⎞
⎠ , −→eθ =
⎛
⎝ cos θ cosϕcos θ sinϕ
− sin θ
⎞
⎠ , −→eϕ =
⎛
⎝ − sinϕcosϕ
0
⎞
⎠ (2.41)
Les vecteurs −→er , −→eθ , −→eϕ étant des vecteur dépendants du temps (liés au mouvement du
vecteur
−→
M), leurs dérivées par rapport au temps sont rappelées ci-dessous :
d−→er
dt = θ˙
−→eθ + sin θ ϕ˙−→eϕ
d−→eθ
dt = −θ˙−→er + cos θ ϕ˙−→eϕ
d−→eϕ
dt = −ϕ˙(sin θ−→er + cos θ−→eθ )
(2.42)
Où θ˙ et ϕ˙ sont les dérivées par rapport au temps de θ et de ϕ respectivement.
Les vecteurs
−→
M et ∂
−→
M/∂t s’écrivent en coordonnées sphériques :
−→
M = MS
−→er , ∂
−→
M
∂t
= MS θ˙
−→eθ +MS sin θ ϕ˙−→eϕ (2.43)
Par ailleurs, les angles θ et ϕ dépendent de la position de
−→
M . Ainsi, le champ effectif
s’écrit dans un tel repère :
−−→
Heff = Hr
−→er + θH −→eθ + ϕH −→eϕ (2.44)
Or, l’expression (2.25) s’écrit en coordonnées sphériques :
−−→
Heff = − 1
μ0
(
E
MS
−→er + 1
MS
∂E
∂θ
−→eθ + 1
MS sin θ
∂E
∂ϕ
−→eϕ
)
(2.45)
En considérant ici E comme l’énergie totale du système.
A partir d’une identification des termes des relations (2.44) et (2.45), nous obtenons
pour θH et ϕH :
θH = − 1
μ0MS
Eθ avec : Eθ =
∂E
∂θ
(2.46)
ϕH = − 1
μ0MS
Eϕ avec : Eϕ =
∂E
∂ϕ
(2.47)
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Il est maintenant possible d’exprimer l’équation LLG en coordonnées sphériques (−→er ,−→eθ , −→eϕ). Le remplacement de (2.43) et (2.44) en (2.4) donne :
⎛
⎝ 0MS θ˙
MS sin θ ϕ˙
⎞
⎠ = −μ0γ
⎛
⎝ 0−MS ϕH
MS θH
⎞
⎠+ α
MS
⎛
⎝ 0−MS2 sin θ ϕ˙
MS
2 θ˙
⎞
⎠ (2.48)
En remplaçant les équations (2.46) et (2.47) dans la relation précédente et en né-
gligeant les termes en α2 (approximation des faibles pertes α  1), nous obtenons le
système d’équation suivant :⎧⎪⎨
⎪⎩
θ˙ = − γMS sin θEϕ −
αγ
MS
Eθ
ϕ˙ = γMS sin θEθ −
αγ
MS sin
2 θ
Eϕ
(2.49)
Les conditions d’équilibre suivantes, permettent de trouver les angles d’équilibre (θeq
et ϕeq) de
−→
M , pour un minimum d’énergie :
(Eθ)θ=θeq, ϕ=ϕeq = 0 (Eϕ)θ=θeq, ϕ=ϕeq = 0 (2.50)
Afin de décrire le système hors-équilibre, nous exprimons les angles θ et ϕ avec un
faible écart par rapport à la position d’équilibre de la façon suivante :
θ = θeq + δθ
′ , δθ′ = δθe−iωt
ϕ = ϕeq + δϕ
′ , δϕ′ = δϕe−iωt
(2.51)
Et nous effectuons un développement linéaire des dérivées des énergies par rapport à θ
et ϕ :
Eθ = Eθθ δθ
′ + Eθϕ δϕ′
Eϕ = Eϕθ δθ
′ + Eϕϕ δϕ′
(2.52)
Où Eij sont les dérivées secondes par rapport à i et j.
Les équations en (2.49) peuvent alors s’écrire :
A
[
δθ
δϕ
]
= 0 (2.53)
Avec A la matrice suivante :⎡
⎢⎣
iω + γMS sin θeqEθϕ +
αγ
MS
Eθθ
γ
MS sin θeq
Eϕϕ +
αγ
MS
Eθϕ
−( γMS sin θeqEθθ −
αγ
MS sin
2 θeq
Eθϕ) iω − γMS sin θeqEθϕ +
αγ
MS sin
2 θeq
Eϕϕ
⎤
⎥⎦ (2.54)
2.5 Effet de l’anisotropie sur la fréquence de résonance pour une couche
mince magnétique 39
La valeur pour laquelle le déterminant de A s’annule donne la fréquence de résonance
ωres du système. Dans le cas où les pertes sont négligées (α = 0), nous obtenons l’équation
appelée formule Smit-Beljers :
ωres =
γ
MS sin θeq
√
EθθEϕϕ − Eθϕ2 (2.55)
Si les pertes magnétiques sont prises en compte, la valeur propre de la matrice A est
complexe. Sa partie réelle est l’équation (2.55) et sa partie imaginaire :
ω′′ =
1
2
αγ
MS
(Eθθ +
1
sin2 θeq
Eϕϕ) (2.56)
Par ailleurs, l’expression Smit-Beljers de la fréquence de résonance pose un problème
pour le cas où l’aimantation est perpendiculaire au plan de la couche (θ = 0). En effet,
lorsque l’aimantation se trouve dans cette configuration, l’expression diverge . Il est
possible de contourner ce problème en effectuant un développement limité au voisinage
de θ = 0 ou en effectuant un changement de repère. Cependant, dans ce travail nous
avons utilisé l’expression de la fréquence de résonance proposée par Baselgia et al. [57]
afin d’éviter le divergence de l’équation Smit-Beljers.
ωres =
γ
MS
√
Eθθ
(
Eϕϕ
sin2 θ
+
cos θ
sin θ
Eθ
)
−
(
Eθϕ
sin θ
− cos θ
sin θ
Eϕ
sin θ
)2
(2.57)
Cette expression est équivalente à la formule de Smit-Beljers lorsque nous considérons le
système en équilibre (∂E/∂θ = ∂E/∂ϕ = 0)).
2.5 Effet de l’anisotropie sur la fréquence de résonance pour
une couche mince magnétique
Afin de comprendre le rôle des différentes énergies magnétiques sur la fréquence
de résonance d’un échantillon magnétique, nous allons résoudre l’équation (2.55) ou
l’équation (2.57). D’abord dans le cas d’une couche mince isotrope, et ensuite pour des
couches minces dans deux cas d’anisotropies magnétocristallines : cas d’une anisotropie
uniaxiale dans le plan de la couche, puis le cas d’une anisotropie cubique. Pour l’ensemble
des équations qui suivent, nous considérons que la couche mince est dans le plan (xy)
et que le champ magnétique est suffisamment fort pour que l’aimantation soit uniforme
(θ = θH et ϕ = ϕH). Pour l’ensemble des applications numériques qui suivent, nous
avons utilisé des valeurs d’aimantation et de facteur gyromagnétique proches de celles
du permalloy : μ0MS = 1, 26 T et γ/2π = 29 GHz/T.
2.5.1 Fréquence de résonance pour le cas d’une couche mince
L’énergie principale dans le cas des couches minces est l’énergie démagnétisante. D’un
point de vue statique, cette énergie montre qu’il est nécessaire d’appliquer un champ
magnétique au moins égal à MS pour rendre l’aimantation perpendiculaire au plan de
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la couche. Pour une couche mince isotrope (indépendant de ϕ), l’énergie totale E peut
être décrite par :
E = EZ + Ed (2.58)
Où EZ et Ed sont définis en (2.30) et (2.34) respectivement.
En introduisant cette expression de l’énergie totale dans la relation (2.57), nous ob-
tenons :
‖ plan (θ = π/2) : ωres = μ0γ
√
H0(H0 +MS)
⊥ plan (θ = 0) : ωres = μ0γ(H0 −MS)
(2.59)
Nous pouvons constater que dans le plan, la fréquence de résonance évoluera en racine
carrée, alors que perpendiculairement au plan, la relation devient linéaire (figure 2.7).
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Figure 2.7 – Fréquences de résonance (2.59) en fonction du champ. A gauche pour
le cas dans le plan et à droite pour le cas perpendiculaire au plan.
2.5.2 Effet de l’anisotropie magnétocristalline uniaxiale sur la fréquence
de résonance d’une couche mince
Nous supposons qu’un axe d’anisotropie uniaxial est présente le long de l’axe x.
L’énergie d’un tel système est :
E = EZ + Ed + Eu (2.60)
Où Eu est définie en (2.36) et nous ne considérons que du terme au premier ordre.
En résolvant l’équation (2.55) pour l’aimantation dans le plan (θ = 0) parallèle à la
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direction uniaxiale (ϕ = 0) et perpendiculaire cette dernière (ϕ = π/2), l’expression de
la fréquence de résonance devient 2 :
ϕ = 0 : ωres = μ0γ
√
(H0 +HKu)(H0 +HKu +MS)
ϕ = π/2 : ωres = μ0γ
√
(H0 −HKu)(H0 +MS)
(2.61)
Avec HKu = 2|Ku1|/μ0MS.
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Figure 2.8 – Fréquence de résonance (2.61) en fonction du champ pour l’aimantation
dans le plan de la couche (θ = π/2). Ku1 = 10 kJ/m3 pour les courbes en trait continu,
et Ku1 = 30 J/m3 pour les courbes en pointillés. Les courbes dans la configuration
parallèle à l’axe uniaxial (ϕ = 0) sont en bleu et les courbes pour la configuration
perpendiculaire (ϕ = π/2) sont en rouge.
Sur la figure 2.8, les équations (2.61) sont représentées pour deux valeurs différentes
de Ku. Nous pouvons observer que l’écart entre les deux courbes augmente lorsque la
valeur de Ku1 augmente. Les valeurs de Ku1 utilisées pour cet exemple 3 sont toutes les
deux positives. Dans ce cas, la direction d’anisotropie est une direction dite de facile
aimantation et le plan perpendiculaire à cette direction sera un plan dit de difficile
aimantation.
2. Les expression son valables pour Ku > 0. Dans le cas où Ku < 0, il faut remplacer HKu par −HKu.
3. une valeur de Ku1 = 10 kJ/m3, équivaut, pour μ0MS = 1, 26 T, à un μ0HKu = 20 mT (200 G)
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2.5.3 Effet de l’anisotropie magnétocristalline cubique sur la fréquence
de résonance d’une couche mince
L’énergie totale d’une couche mince avec anisotropie magnétocristalline cubique peut
être définie comme suit :
E = EZ + Ed + Ec (2.62)
Où Ec est définie en (2.39), et nous ne considérons que le terme de premier ordre.
Afin de comprendre l’effet de l’anisotropie cubique sur la fréquence de résonance,
nous allons nous intéresser à obtenir les relation de ωres en fonction du champ pour trois
configuration de l’aimantation :
– (θ = π2 , ϕ = 0) : parallèle à l’axe x.
– (θ = π2 „ ϕ =
π
4 ) : à 45˚ de l’axe x dans le plan de la couche.
– (θ = 0) : parallèle à l’axe z.
Pour cela nous remplaçons l’équation (2.62) en (2.57), et nous obtenons 4 :
(θ =
π
2
, ϕ = 0) : ωres = μ0γ
√
(H0 +HKc)(H0 +HKc +MS) (2.63)
(θ =
π
2
, ϕ =
π
4
) : ωres = μ0γ
√
(H0 −HKc)(H0 + HKc
2
+MS) (2.64)
(θ =
π
2
) : ωres = μ0γ(H0 +HKc −MS) (2.65)
Avec HKc = 2|Kc1|/μ0MS.
Sur la figure 2.9 les équations (2.63) et (2.64) sont représentées pour deux valeurs
positives et différentes de Kc1. Nous pouvons observer que le comportement de la fré-
quence de résonance est similaire au cas de l’anisotropie uniaxiale. Cependant, ici les
axes faciles et difficiles se trouvent à 45˚ les uns par rapport aux autres, au lieu de 90˚
comme pour le cas d’anisotropie uniaxiale.
Dans le cas où la constante d’anisotropie cubique Kc1 est négative, la courbe de fré-
quence de résonance en fonction du champ est légèrement modifiée comme montré sur
la figure 2.10. En plus, dans le plan, il y aura une rotation de 45˚ des axes faciles et
difficiles, c’est-à-dire que pour ϕ = 0, il s’agira d’un axe facile pour Kc1 positive et d’un
axe difficile pour Kc1 négative.
Si nous nous intéressons au cas perpendiculaire au plan de la couche (θ = 0), nous
pouvons constater que la fréquence a un comportement linéaire avec le champ. La pente
4. Les expression son valables pour Kc1 > 0. Dans le cas où Kc1 < 0, il faut remplacer HKc par
−HKc.
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Figure 2.9 – Fréquence de résonance (2.63) et (2.64) en fonction du champ pour
l’aimantation dans le plan de la couche (θ = π/2). Kc1 = 10 kJ/m3 pour les courbes
en trait continu, et Kc1 = 30 kJ/m3 pour les courbes en pointillés. Les courbes dans la
configuration parallèle à l’axe x (ϕ = 0) sont en bleu et les courbes pour la configuration
à 45˚ (ϕ = π/4) sont en rouge.
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Figure 2.10 – Fréquence de résonance (2.63) et (2.64) en fonction du champ pour
l’aimantation dans le plan de la couche (θ = π/2). Kc1 = −30 kJ/m3 pour les courbes
en trait continu, et Kc1 = 30 kJ/m3 pour les courbes en pointillés. Les courbes dans la
configuration parallèle à l’axe x (ϕ = 0) sont en bleu et les courbes pour la configuration
à 45˚ (ϕ = π/4) sont en rouge.
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Figure 2.11 – Fréquence de résonance (2.65) en fonction du champ pour l’aimanta-
tion perpendiculaire au plan de la couche (θ = 0). Kc1 = −30 kJ/m3 pour la courbe
en trait continu bleu, Kc1 = 30 kJ/m3 pour la courbe en pointillés et Kc1 = 0 pour la
courbe rouge.
est μ0γ et l’ordonnée à l’origine est μ0γ(HKc − MS). En analogie avec la deuxième
équation en (2.59), l’équation (2.65) est souvent exprimée de la manière suivante :
ωres = μ0γ(H0 −Meff) (2.66)
Avec :
Meff = MS −HKc (2.67)
Une variation deHKc se traduit par un décalage ("offset") de la courbe de la fréquence
de résonance en fonction du champ (figure 2.11). Si la constante d’anisotropie cubique
est positive, l’axe z est un axe de facile aimantation. Dans ce cas, il sera nécessaire
d’appliquer un champ inférieur à μ0MS pour saturer l’aimantation (Meff < MS) et la
courbe sera décalée vers les champs plus faibles. Dans le cas où la constante d’anisotropie
est négative, l’axe z est un axe difficile et la courbe de la fréquence de résonance sera
décalée vers les champs plus élevés (Meff > MS).
2.6 Les ondes de spin
Jusqu’ici, nous nous sommes intéressés au mode fondamental de la dynamique de l’ai-
mantation. Dans ce cas précis, l’ensemble de moments magnétiques du matériau suivent
un mouvement collectif : tous les spins oscillent en phase. Ce mode, appelé mode fonda-
mental ou mode uniforme, est non propagatif, c’est-à-dire, que son vecteur d’onde k est
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nul. Nous allons, à présent, nous concentrer sur les ondes propagatives qui peuvent avoir
lieu dans un matériau magnétique. Nous allons d’abord traiter le cas des ondes dites
magnétostatiques, pour ensuite traiter le cas des ondes de spin dans le régime d’échange.
2.6.1 Les ondes magnétostatiques
Dans cette partie nous allons observer le matériau magnétique comme un milieu
interagissant avec une onde électromagnétique. L’objectif est d’obtenir la relation de
dispersion (ω = f(k)) et ainsi connaître cette interaction entre onde électromagnétique
et matériau magnétique. Pour cela, nous utiliserons les équations de Maxwell définies
ci-dessous :
⎧⎪⎪⎪⎪⎨
⎪⎪⎪⎪⎩
−→∇ ∧−→H = ∂
−→
D
∂t +
−→
J−→∇ ∧−→E = −∂
−→
B
∂t−→∇ · −→D = ρ−→∇ · −→B = 0
(2.68)
où
–
−→
H est le champ magnétique (A/m).
–
−→
D est le déplacement électrique (C/m2).
–
−→
J est la densité de courant électrique (A/m2).
–
−→
E est le champ électrique (V/m).
–
−→
B est l’induction magnétique (T).
– ρ est la densité de charge électrique (C/m3).
Le déplacement électrique et le courant sont reliés au champ électrique par les rela-
tions constitutives :
−→
D = 
−→
E−→
J = σ
−→
E
(2.69)
où  est la permittivité et σ est la conductivité.
La relation constitutive magnétique relie l’induction magnétique au champ magné-
tique, à partir du tenseur de Polder (2.15) :
−→
B = μ0(
−→
H +
−→
M) = μ0(I + χ)
−→
H = μ
−→
H (2.70)
où I¯ est la matrice identité.
Si nous considérons que les différents champs ont une dépendance spatiale et tempo-
relle de la forme exp(ik · r − iωt), les équations de Maxwell peuvent alors s’écrire :
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⎧⎪⎪⎪⎨
⎪⎪⎪⎩
i
−→
k ∧ −→H = −iω−→D +−→J−→
k ∧ −→E = ω−→B
i
−→
k · −→D = ρ−→
k · −→B = 0
(2.71)
En combinant les deux équations vectorielles des équations de Maxwell (2.71), nous
obtenons :
−→
k ∧ −→k ∧ −→H = −μ0 ω2(+ iσ
ω
)(I + χ)
−→
H (2.72)
soit,
−→
k ∧ −→k ∧ −→H = −k02(I + χ)−→H (2.73)
avec
k0
2 = μ0 ω
2(+
iσ
ω
) (2.74)
Cette constante est le nombre d’onde pour une onde se propageant dans un milieu non
magnétique. Si   σ/ω, le matériau se comporte comme un diélectrique et k0 = ω/c
(nombre d’onde de la lumière). Si   σ/ω, le matériau se comporte comme un métal.
L’expression (2.73) permet de connaître la norme du rotationnel de
−→
H , comme suit :
‖−→∇ ∧−→H‖ = ‖−→k ∧ −→H‖ = ‖
−→
k ∧ −→k ∧ −→H‖
‖−→k ‖
=
k0
2
k
‖(I + χ)−→H‖ (2.75)
Nous pouvons constater que dans la limite où k  k0, le rotationnel de −→H tend vers
0. Cette approximation est appelée approximation magnétostatique. Dans cette limite,
les équations de Maxwell deviennent :⎧⎪⎨
⎪⎩
−→∇ ∧−→h = 0−→∇ ∧−→e = iω−→b−→∇ · −→b = 0
(2.76)
Où les vecteurs en minuscule sont les composantes dynamiques associées à l’onde qui se
propage.
Comme pour toute fonction ψ,
−→∇ ∧ (−→∇ψ) = 0, nous pouvons exprimer −→h comme :
−→
h = −−→∇ψ (2.77)
où le signe "−" est arbitrairement choisi et ψ est appelé le potentiel magnétostatique.
A partir de l’équation (2.77) et la relation constitutive magnétique (2.70), nous pou-
vons réécrire la divergence de
−→
b :
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−→∇ · −→b = −→∇((I + χ)−→∇ψ) = 0 (2.78)
D’après l’expression du tenseur susceptibilité de Polder (2.15) :
I + χ = μ = μ0
⎡
⎣ 1 + χ iκ 0−iκ 1 + χ 0
0 0 1
⎤
⎦ (2.79)
et en supposant que χ et κ sont indépendants de la position, l’équation (2.78) devient :
(1 + χ)
[
∂2ψ
∂x2
+
∂2ψ
∂y2
]
+
∂2ψ
∂z2
= 0 (2.80)
Cette équation est appelée équation de Walker et ses solutions sont souvent appelées
modes magnétostatiques.
Considérons, par exemple, le cas d’un milieu infini. Si nous supposons que le potentiel
magnétostatique ψ est de la forme exp(ik · r), l’équation de Walker devient :
(1 + χ)(kx
2 + ky
2) + kz
2 = 0 (2.81)
Si nous considérons que le champ magnétique est appliqué le long de l’axe z, l’angle
de propagation par rapport à cet axe est donné par l’angle θ. D’où les relations suivantes :{
kx
2 + ky
2 = k2 sin2 θ
kz
2 = k2 cos2 θ
(2.82)
En remplaçant ces équations en (2.81), nous obtenons :
χ sin2 θ = −1 (2.83)
En utilisant l’expression (2.16), qui relie χ à la pulsation ω, l’expression (2.83) devient :
ω =
√
ω0(ω0 + ωM sin
2 θ) (2.84)
Cette équation permet de connaître les cas limites des ondes magnétostatiques se
propageant dans un milieu infini dans l’approximation k  k0, et cela, pour des ondes se
propageant parallèlement au champ appliqué (θ = 0) et perpendiculairement au champ
(θ = π/2). Cet intervalle de fréquences est appelé en anglais "spin wave manifold" :
ω0 ≤ ω ≤
√
ω0(ω0 + ωM) (2.85)
Afin d’obtenir les relations de dispersion des ondes magnétostatiques dans le cas
d’une couche mince, il faudra résoudre l’équation de Walker (2.80) et tenir compte des
conditions aux limites aux interfaces de la couche (en ayant choisi convenablement un
potentiel magnétique) 5. Le type d’onde magnétostatique sera donné par la direction du
5. L’ensemble de calculs ne seront pas présentés ici, uniquement les principaux résultats seront mon-
trés. Pour plus d’informations, se référer à [47].
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vecteur d’onde par rapport à la direction du champ appliqué et par rapport au plan de
la couche. Nous nous intéresserons à trois cas principaux d’ondes magnétostatiques se
propageant dans une couche mince :
– Le premier cas a lieu lorsque le champ est appliqué perpendiculairement au plan de
la couche. En absence d’anisotropie, les ondes sont réflechies aux interfaces et sont
indépendantes de la direction de propagation dans le plan. Kalinikos [58] a donné
une approximation de la relation de dispersion pour ce type d’ondes à l’ordre le
plus bas (n = 0) :
ω2 = ω0
[
ω0 + ωM
(
1− 1− e
−ktd
ktd
)]
(2.86)
Où kt = (kx, ky, 0) et d est l’épaisseur de la couche. Ces ondes magnétostatiques
possèdent des vitesses de phase et de groupe dans la même direction. En plus,
l’amplitude de ces ondes est distribuée sinusoïdalement à travers le volume de la
couche. Ainsi, ces ondes sont appelées en anglais MagnetoStatic Forward Volume
Waves (MSFVW).
– Le deuxième cas a lieu lorsque le champ est appliqué dans le plan de la couche, et
lorsque la direction de propagation est parallèle à la direction du champ. Kalinikos
[58] a également donné une approximation de la relation de dispersion pour ce type
d’ondes magnétostatiques à l’ordre le plus bas (n = 1) :
ω2 = ω0
[
ω0 + ωM
(
1− e−kxd
kxd
)]
(2.87)
Les ondes de ce type possèdent des vitesses de phase et de groupe de sens oppo-
sées et l’amplitude de ces ondes est distribuée de manière sinusoïdale à travers le
volume de la couche. Elles sont appelées MagnetoStatic Backward Volume Waves
(MSBVW).
– Le troisième cas a lieu lorsque le champ est appliqué dans le plan de la couche, et
lorsque la direction de propagation est perpendiculaire à la direction du champ.
La relation de dispersion pour ce type d’ondes est :
ω2 = ω0(ω0 + ωM) +
ωM
2
4
[1− e−2kd] (2.88)
Ces ondes ont des vitesses de phase et de groupe toutes les deux dans la même
direction et l’amplitude décroît exponentiellement à partir des surfaces du film.
Elles sont appelées MagnetoStatic Surface Waves (MSSW).
2.6.2 Ondes de spin dans le régime d’échange
Un moment magnétique au sein d’un matériau est couplée au moments voisins par un
couplage d’échange. Si le moment venait à être perturbé, cette perturbation se propagera
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par effet de ce couplage. La propagation de la perturbation est appelée onde de spin dans
le régime d’échange ou magnon. Par ailleurs, le couplage d’échange étant un couplage de
courte portée, le longueurs d’onde des magnons sont plus faible que les longueurs d’onde
des ondes magnétostatiques.
Si nous prenons en compte l’énergie d’échange (2.3.1), et si nous considérons que m
et h sont de la forme exp(ik · r), l’opérateur ∇2 en (2.28) peut être remplacé par un
facteur −k2. Il est alors possible d’ajouter l’effet de l’échange dans l’analyse des ondes
magnétostatiques en remplaçant ω0 par ω0 + γ 2AMSk
2. La relation de dispersion (2.84)
devient :
ω =
√(
ω0 + γ
2A
MS
k2
)(
ω0 + γ
2A
MS
k2 + ωM sin
2 θ
)
(2.89)
Afin d’étudier les ondes de spin dans un matériau magnétique sous forme de couche
mince, en plus de se servir de la relation de dispersion, il faut tenir compte des conditions
aux limites au niveau des interfaces de la couche. Rado et Weertman [59] ont montré qu’il
est possible d’obtenir les conditions aux limites à partir de l’équation de la dynamique
de l’aimantation. Pour cela, il faut considérer l’échange dans le volume de la couche et
supposer qu’aux interfaces, il existe une anisotropie de surface de type uniaxiale (avec
l’axe facile ou difficile parallèle à la normale à la surface). En suivant cette méthode,
Soohoo [60] a proposé les conditions aux limites suivantes :
∂mx
∂z
+ pmx cos(2θ) = 0
∂my
∂z
+ pmy cos
2 θ = 0 (2.90)
Où nous avons considéré que la normale à la surface est parallèle à l’axe z et θ est l’angle
entre M et la normale. Le paramètre p est souvent nommé paramètre de "pinning" et
il tient compte de l’état des spins au niveau des interfaces. La condition p = 0 est la
condition sans pinning et cela représente des spins libres. La condition p = ∞ représente
le pinning parfait et se traduit par un blocage complet des spins (comme suggéré par
Kittel [61]).
Standing Spin Waves (SSW)
Des ondes de spin en régime d’échange de type stationnaires (Standing Spin Waves
SSW 6) ont été prédites théoriquement par Kittel [61] et mises en évidence expérimen-
talement par Seavey et Tannendwald [62]. Elles ont lieu lorsque le vecteur d’onde est
parallèle à la normale au plan de la couche. Ces ondes subissent des réflexions aux inter-
faces et entrent en régime stationnaire, régime qui dépendra de l’épaisseur d de la couche
et des conditions de pinning. En résolvant les conditions (2.90) pour des paramètres de
pinning différents p1 et p2 en chaque interface, nous obtenons :
cot kzd =
kz
2 − p1p2
kz(p1 + p2)
(2.91)
6. Egalement appelées Perpendicular Standing Spin Waves PSSW
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Si p1 = p2 = p, l’expression précédente est équivalente aux équations suivantes :
cot
(
kzd
2
)
=
kz
p
(2.92)
− tan
(
kzd
2
)
=
kz
p
(2.93)
Notons kz n (avec n = 1, 2, 3, . . . ) les solutions des deux équations précédentes. Si
nous considérons, par exemple, que le film est aimanté perpendiculairement au plan et
que seul l’échange est pris en compte, alors les fréquences de résonances ωn des SSW
sont :
ωn = ω0 − ωM + γ 2A
MS
k2z n (2.94)
Ce qui peut s’écrire :
ωn = μ0γ
(
H0 −MS + 2A
μ0MS
k2z n
)
(2.95)
Dans le cas où p = ∞ (pinning parfait), kz n = nπ/d et si p = 0, kz n = (n− 1)π/d.
Si nous considérons que l’aimantation de la couche est dans le plan, nous obtenons :
ωn =
√(
ω0 + γ
2A
MS
k2z n
)(
ω0 + γ
2A
MS
k2z n + ωM
)
(2.96)
Ce qui coïncide avec la relation (2.89) pour θ = π/2.
Dans cette section nous avons décrit les différents types d’ondes de spin en fonction de
leur vecteur d’onde k. Si k est comparable à k0, les interactions électriques et magnétiques
dipolaires seront prédominantes et les interactions dues à l’échange seront négligeables.
Ces types d’ondes sont des ondes électromagnétiques. Lorsque k0  k  π/a, où a est la
distance entre deux spins, les interactions dipolaires magnétiques dominerons vis-à-vis
des interactions dipolaires électriques et des interactions dues à l’échange. Ces ondes
sont appelées ondes de spin dipolaires ou ondes magnétostatiques. Lorsque k  π/a,
la longueur d’onde λ = 2π/k devient comparable a la distance séparant deux spins
voisins dans le matériau magnétique. Dans cette situation, c’est l’énergie d’échange qui
est prédominante et les ondes possédant ces vecteurs d’ondes sont appelées ondes de spin
en régime d’échange.
2.7 L’amortissement magnétique
Dans la section (2.1), l’amortissement magnétique a été traité dans le cadre de mo-
dèles phénoménologiques : à travers le facteur d’amortissement de Gilbert α en (2.4)
ou les temps de relaxations T1 et T2 de l’équation BB (2.5). L’équation (2.23), montre
la relation entre largeur a mi-hauteur de la susceptibilité magnétique en fonction du
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champ et le facteur d’amortissement de Gilbert. En réalité, ces termes de relaxation de
l’aimantation, englobent différents mécanismes de transfert d’énergie. En effet, les ondes
magnétiques peuvent interagir entre elles ou avec d’autres degrés de liberté non magné-
tiques présents dans le système. L’énergie sera finalement transférée au réseau cristallin
(phonons) pour être dissipée sous forme de chaleur. Sur la figure 2.12, les différents mé-
canismes de relaxation sont schématisés et ils seront présentés dans cette section sans
entrer dans les détails.
Figure 2.12 – Schéma représentant différents mécanismes de relaxation qui ont lieu
dans un système magnétique.
2.7.1 Les courants de Foucault et la diffusion par électrons itinérants
Historiquement, la plupart des travaux sur la relaxation magnétique ont été effectuée
sur des matériaux magnétiques isolants, comme par exemple le YIG (Grenat d’Yttrium et
de Fer). Il s’avère que dans les métaux ferromagnétiques, la largeur à mi-hauteur mesurée
expérimentalement est généralement plus élevée. Cette différence est principalement due
au caractère conducteur des matériaux ferromagnétiques, caractère qui donne lieu à des
pertes par courants de Foucault ou par des interactions entre l’onde magnétique et les
électrons itinérants.
Intéressons nous d’abord au courant de Foucault. La conductivité d’un matériau
métallique entraîne un écrantage des ondes électromagnétiques hautes fréquences, et
cela sur une distance appelé profondeur de peau. Cette profondeur de peau δ dépend de
la conductivité du matériau σ, de sa perméabilité μ et de la fréquence de l’onde :
δ =
√
2
σμω
(2.97)
Typiquement, l’épaisseur de peau dans un matériau comme le NiFe, pour une onde
de quelques GHz, est de quelques centaines de nanomètres. Dans le cas où l’épaisseur des
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couches minces ferromagnétiques est très inférieur à l’épaisseur de peau, cet effet peut
être négligé
Un deuxième processus contribuant à l’augmentation de l’amortissement dans les mé-
taux ferromagnétiques, dû au leur caractère conducteur, est la diffusion par des électrons
itinérants. Une onde de spin (magnon) peut se coupler à un électron en déplacement. A
l’issue de cette interaction, l’onde de spin peut continuer sa propagation, en ayant ren-
versé le spin de l’électron, ou bien l’énergie de l’onde peut être transférée directement au
réseau. C’est essentiellement pour le dernier cas de figure que l’amortissent magnétique
de métaux ferromagnétiques est, de manière générale, plus grand que dans le cas du YIG.
2.7.2 Processus à deux magnons
Cette interaction de type spin-spin, nécessite la présence de non-uniformités ou dé-
fauts dans le matériau. Le mode uniforme (k = 0) pourra se coupler à des ondes de
vecteur d’onde non nul sur ces centres de non-uniformités. Ce type de relaxation a un
caractère différent par rapport au paramètre d’amortissement α et il est souvent mieux
modélisé par l’équation de Bloch-Bloembergen. Toutefois, Dans les expériences de réso-
nance ferromagnétique, cette contribution est prise en compte en modifiant l’équation
2.23 par le terme ΔHinhomo comme suit :
ΔH =
2αω
μ0γ
+ΔHinhomo (2.98)
2.8 Introduction aux phénomènes non linéaires
Comme dans tout système oscillant, une réponse non linéaire a lieu lorsque la force
excitatrice devient importante. Dans les systèmes magnétiques, plusieurs types de phé-
nomènes non linéaires peuvent avoir lieu lorsque l’angle de précession de l’aimantation
devient important. De manière générale, la précession de l’aimantation a une certaine
ellipticité. Si l’angle de précession est important, l’aimantation longitudinale (parallèle
à la direction de l’aimantation) ne peut plus être considérée comme constante. En effet,
elle oscille à une fréquence deux fois plus grande que la fréquence d’oscillation transverse
(figure 2.13). Cette oscillation de la composante longitudinale peut alors se coupler de
différentes façon au champ RF excitateur.
Le phénomène non linéaire le plus facile à comprendre est le repliement de la raie
d’absorption. Le fait que la composante longitudinale ne soit plus constante, implique
que l’approximation Mz = MS, utilisée jusqu’à présent, n’est plus valable. En effet, Mz
dépendra, au second ordre, du champ excitateur. Ce qui donne comme résultat ce phé-
nomène non linéaire de repliement de la raie d’absorption.
Un autre exemple de phénomène non linéaire a lieu lorsque le champ RF est parallèle
à la direction de l’aimantation. Le champ RF de fréquence ωp pourra se coupler à deux
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Figure 2.13 – Schéma de la precession de l’aimantation en régime non linéaire. La
composante longitudinale oscille à une fréquence deux fois plus grande que la compo-
sante tangentielle.
magnons de vecteur d’onde (k, −k) et de fréquence ωk = ωp/2. Ce phénomène est appelé
pompage parallèle.
Dans une configuration où le champ de pompage est perpendiculaire à la direction de
l’aimantation, deux types de phénomènes non linéaires peuvent avoir lieu. Ils sont connus
sous le nom de processus de Suhl de premier et second ordre. Le premier d’entre eux est
aussi appelé absorption subsidiaire. C’est un processus à trois magnons où un magnon
uniforme (ω0, k = 0) est annihilé pour créer deux magnons de fréquence ωk = ω0/2 et
de vecteurs d’ondes (k, −k). Le processus de Suhl de second ordre est un processus à
4 magnons où deux magnons uniformes de fréquence ω0 sont annihilés pour créer deux
magnons de fréquence ωk = ω0. Ce processus donne lieu à une saturation prématurée de
la raie d’absorption.
L’ensemble des effets mentionnés ici, sont des effets dits de seuil, car au dessous d’un
seuil de champ excitateur ils n’ont pas lieu. C’est uniquement une fois ce seuil dépassé
que ces phénomènes peuvent se produire.
54 La dynamique de l’aimantation
Chapitre 3
Techniques expérimentales
3.1 Techniques de dépôt de couches minces cristallines
Elaborer une couche mince signifie déposer un matériau, de quelques nanomètres
d’épaisseur 1, sur un substrat ou sur une autre couche. Les techniques qui permettent
de fabriquer des couches minces cristallines sont généralement classées en deux grandes
familles en fonction du processus qui est utilisé : chimiques ou physiques.
Dans les dépôts chimiques (dépôt chimique en phase vapeur CVD), le matériau à
déposer est utilisé sous forme de solution gazeuse ou liquide, et le dépôt se fait par
réaction chimique à la surface du substrat.
Dans les dépôts physiques (dépôt physique en phase vapeur PVD), le matériau à dé-
poser est sublimé afin d’obtenir un gaz qui pourra être condensé à la surface du substrat.
Généralement, ces techniques nécessitent d’être faites sous vide, afin que le matériau,
sous phase vapeur, puisse atteindre la surface du substrat sans avoir réagi avec d’autres
éléments.
Dans ce travail, nous avons étudié des alliages de Heusler qui ont été déposés par
pulvérisation cathodique. Cette technique appartient à la famille des techniques PVD.
C’est pour cette raison que par la suite, nous présenterons différentes techniques PVD,
pour ensuite détailler la pulvérisation cathodique et présenter le bâti de dépôt utilisé
pendant ce travail.
3.1.1 Différentes techniques de dépôt en phase vapeur (PVD)
Les différentes techniques de dépôt PVD sont distinguées en fonction de la façon
dont le matériau est vaporisé. Cela peut être effectué de différentes manières comme par
exemple, par échauffement du matériau ou par bombardement ionique.
1. Généralement, sont considérées couches minces des couches allant de quelques dizaines de nm à
quelques μm.
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L’évaporation
Dans ce type de techniques d’élaboration, le matériau à déposer est chauffé afin
que l’agitation thermique des atomes soit suffisante pour qu’ils puissent être libérés et
puissent former une phase vapeur du matériau.
Une manière de porter le matériau à haute température consiste à utiliser des fila-
ments électriques. Par exemple, le matériau peut être placé directement sur le filament
(souvent du tungstène), ou dans des creusets qui vont être chauffés électriquement. Dans
ces techniques, la vitesse de dépôt est directement liée à la température d’échauffement
qui entraîne une élévation de la pression partielle de l’élément à déposer. Or, la tempéra-
ture doit rester inférieure à la température de sublimation du support ou le matériau à
déposer est placé pour éviter des contaminations. C’est pour cette raison que les vitesses
de dépôt dans ces techniques sont généralement plus faibles que celles des techniques par
bombardement ionique.
Le matériau à déposer peut également être chauffé par ablation laser. Cette dernière
est la base de la technique de Dépôt par Laser Pulsé (PLD pour Pulsed Laser Deposi-
tion). Dans cette technique un laser est dirigé sur le matériau à déposer afin de transférer
l’énergie des électrons au matériau et augmenter sa température pour le sublimer. Depuis
la fin des années 80, de nombreuses équipes ont montré qu’il est possible d’obtenir des
matériaux sous forme de couches minces cristallines de très bonne qualité [63][64][65].
C’est pour cette raison qu’elle est devenue une des techniques des plus utilisées dans les
dépôts de couches minces cristallines actuelles [66].
L’Epitaxie par Jet Moléculaire (MBE pour Molecular Beam Epitaxy) fait également
partie des techniques d’évaporation sous vide, permettant la croissance épitxiale de
couches minces. Cette technique a été inventée à la fin des années 60 [67]. Les maté-
riaux à déposer sont placés dans des creusets (généralement des cellules de Knudsen).
Cette technique se caractérise par des rythmes de croissance très lents (de l’ordre d’une
monocouche atomique par seconde ou moins), ce qui permet la croissance des couches
de très grande qualité cristalline. Il est nécessaire que le vide dans une enceinte de MBE
soit très bas (∼ 10−10 mbar) afin que les atomes éjectés des creusets puissent atteindre
la substrat sans interagir avec le gaz résiduel. Cette technique est souvent utilisée dans
l’industrie des semiconducteurs.
Pulvérisation par bombardement ionique
Dans les techniques de pulvérisation, des ions sont envoyés sur le matériau à déposer
(appelé cible). Ces ions entrent en collision avec les atomes de la cible, créant ainsi une
phase vapeur du matériau à déposer. Finalement, les atomes pulvérisés se condensent
au niveau du substrat qui est placé à proximité des cibles. Le processus d’éjection des
atomes est purement mécanique, c’est-à-dire que les ions transfèrent leur énergie ciné-
tique aux atomes de la cible. Cette particularité a comme effet que les atomes éjectés ont
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des énergies plus importantes que dans les techniques de dépôt par évaporation, et par
conséquent, les vitesses de dépôt sont généralement plus élevées. Toutefois, si l’énergie
des atomes qui arrivent au substrat est trop élevée, ils peuvent pulvériser les atomes qui
ont déjà été déposés.
Généralement, le bombardement ionique est effectué de deux manières différentes :
soit à partir d’un faisceau d’ions envoyé sur la cible, soit à partir d’un plasma où la cible
est placée sur la cathode afin que les ions soit accélérés vers cette dernière. La première
méthode est utilisée dans la technique de Dépôt par Faisceau d’Ions (IBD pour Ion Beam
Deposition) et la deuxième dans les techniques de pulvérisation cathodique.
Les gaz à ioniser utilisé dans ces techniques est souvent Ar, qui est un gaz neutre. Cela
permet d’éviter des réactions chimiques avec le matériau à déposer. De plus, la masse
de l’Ar est proche de celle de la plupart des matériaux utilisés dans les technologies
actuelles, ce qui le rend bien adapté pour expulser les atomes de la cible (processus
mécanique). Il est toutefois possible d’introduire dans l’enceinte un gaz chimique afin
d’effectuer une pulvérisation réactive. Par exemple, l’introduction d’oxygène permet de
déposer des oxydes.
3.1.2 La pulvérisation cathodique
La technique de pulvérisation cathodique permet le dépôt d’une grande variété de
matériaux comme des métaux, des diélectriques ou des semiconducteurs. De plus, elle
permet des déposer des matériaux dans des grandes surfaces avec des vitesse de dépôt
élevées, à la différence des techniques comme la MBE. Ces caractéristiques rendent la
pulvérisation cathodique très intéressante pour certains procédés industriels. Par ailleurs,
avec cette technique, il est possible de garder la stœchiométrie d’une cible dans le maté-
riau déposé. C’est pour cette raison, qu’elle est particulièrement bien adaptée au dépôt
d’alliages.
Configuration DC
Dans la pulvérisation cathodique DC, la cible est introduite dans une enceinte sous
vide (∼ 10−7 mbar). Deux électrodes, qui permettront la création du plasma, sont pré-
sentes dans cette dernière. La cible est placée sur la cathode qui est portée à tension
négative, et le substrat est placé sur l’anode (située à quelques centimètres de la ca-
thode). En introduisant une légère pression d’Ar (10−4 − 10−1 mbar), les atomes de ce
dernier sont ionisés permettant la création d’un plasma. Les ions Ar+ sont accélérés vers
la cathode et entrent en collisions avec les atomes de la cible (figure 3.1).
Cette configuration est particulièrement bien adaptée au dépôt de matériaux conduc-
teurs, par contre, les matériaux diélectriques ne peuvent pas être déposés ainsi. En effet,
les ions Ar+ s’accumuleraient alors à la surface de la cible et les électrons provenant de
la cathode ne peuvent pas traverser le diélectrique pour les neutraliser. Lorsque l’accu-
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Figure 3.1 – Schéma représentant le principe de la pulvérisation cathodique DC.
mulation d’ions positifs devient importante, les ions du plasma sont repoussés par ceux
à la surface de la cible, et la pulvérisation n’a plus lieu. Afin de déposer des diélectriques
par pulvérisation cathodique il est nécessaire de polariser les électrodes par une tension
RF.
Configuration RF
La pulvérisation cathodique RF a été mise en place pour pouvoir déposer des ma-
tériaux diélectriques, mais en réalité, elle permet de déposer n’importe quel type de
matériau. Si un plasma est entretenu par une tension alternative, l’électrode où la cible
est placée attirera les ions positifs lors de la phase négative, et elle attirera les électrons,
qui déchargent la surface, lors de la phase positive. Si la fréquence de polarisation est
faible, la mobilité des ions positifs est suffisante pour qu’ils atteignent les électrodes en
chaque demi-période. A des telles fréquences, les deux électrodes sont bombardés. Afin
d’éviter que le substrat soit attaqué, la fréquence doit être supérieure à 1 MHz, et géné-
ralement, la fréquence utilisée est 13,56 MHz (pour éviter d’interférer avec des ondes de
télécommunication). Si la fréquence est supérieure à 1 MHz, les ions positifs peuvent être
considérés comme immobiles et le bombardement n’a plus lieu. C’est pour cette raison
que l’électrode, où la cible est placée, est connectée en série avec une capacité. Cette
dernière permet que l’électrode se charge négativement, créant ainsi une zone de charge
d’espace qui attire les ions positifs vers l’électrode avec la cible pour que cette dernière
puissent être pulvérisée. Dans cette configuration, le plasma peut être entretenu avec des
pressions plus basses que dans la configuration DC (10−3 et 10−2 mbar respectivement).
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Configuration Magnétron
La configuration magnétron est une amélioration de l’électrode. Elle peut fonctionner
en tension DC ou RF. Dans cette configuration un aimant permanent est placé sous
l’électrode avec la cible. Le champ magnétique, créé par l’aimant, a comme effet de
confiner les électrons à proximité de la cible et de modifier le parcours de électrons en les
faisant emprunter des trajectoires hélicoïdales autour des lignes de champ magnétique.
Cela a pour conséquence d’augmenter la chance des électrons de rencontrer des atomes
et de les ioniser, permettant ainsi de faciliter l’entretien du plasma. Le mode magnétron
permet donc d’augmenter les vitesses de dépôt et de diminuer la pression de travail.
Cependant, du fait de la forme des aimants, le plasma est localisé dans des zones précise
de la cible et cette dernière n’est plus attaquée de façon homogène (figure 3.2).
Figure 3.2 – Schéma représentant la pulvérisation cathodique en configuration ma-
gnétron.
Configuration "face à face"
La configuration "face à face" consiste à placer une cible sur chaque électrode et le
substrat à quelques centimètres au-dessus de ces derniers (figure 3.3).
Dans cette configuration, les électrodes sont polarisées en tension RF, ce qui permet
d’attaquer les deux cibles. Le fait que le substrat soit placé hors de l’axe des électrodes,
a comme effet qu’uniquement le flux résiduel d’atomes arrachés des cibles atteignent
le substrat. Cela a deux conséquences importantes. D’une part, la vitesse de dépôt est
réduite, d’autre part, la probabilité que des atomes avec une énergie trop élevée arrivent
sur le substrat est plus faible. Ces deux conséquences facilitent la croissance épitaxiale
de la couche déposée. En effet, une vitesse réduite permet aux adatomes de se déplacer
à la surface du substrat pour s’arranger dans les sites cristallins, et des atomes arrivant
avec des énergies modérées évitent de perturber l’arrangement des atomes déjà déposés.
Par ailleurs, cette configuration est particulièrement bien adaptée pour la croissance
épitaxiale des alliages à partir des cibles stœchiométriques. Dans une cible composée de
plusieurs éléments, le rendement de pulvérisation de chaque espèce n’est généralement
pas la même. Il est donc possible que la couche déposée ne garde pas la stœchiométrie de
60 Techniques expérimentales
Figure 3.3 – Schéma représentant la pulvérisation cathodique en configuration face
à face.
la cible. Si les cibles sont face à face, les éléments arrachés d’une cible vont vers l’autre et
vice versa, stabilisant la densité de chaque composant. Il est ainsi possible de diminuer
la probabilité de retrouver une carence d’un élément dans la couche déposée.
3.1.3 Présentation du bâti d’élaboration
Le bâti de dépôt utilisé pendant cette thèse est un bâti de pulvérisation cathodique
PLASSYS-MPU-600S (figure 3.4). Une pompe cryogénique assure le vide secondaire dans
l’enceinte. Elle permet d’obtenir des vides de base de l’ordre de 10−8 mbar. Les substrats
sont introduits à partir d’une chambre (SAS) maintenue à un vide proche de 10−7 mbar.
Cette chambre permet de réduire les pollutions dans l’enceinte principale. Dans l’enceinte
de dépôt, sont présent deux paires d’électrodes face à face fonctionnant en mode RF et
trois magnétrons DC. Deux débitmètres permettent de contrôler l’arrivée d’Ar et d’O2
(rendant possible des dépôts réactifs) dans la chambre principale.
De plus, le bâti est muni d’un canons à électrons et d’un écran fluorescent permettant
de faire de la diffraction électronique (RHEED). Cela permet de contrôler in situ (sans
besoin de sortir l’échantillon à l’air ambiant) la croissance cristalline d’une couche et de
vérifier son état de surface (voir 3.2.4).
A l’intérieur de l’enceinte, un bras articulé, servant comme porte-substrat, permet
de positionner l’échantillon au-dessus des cibles. La position verticale du bras peut être
modifiée et cela permet d’ajuster la distance entre le substrat et les cibles. De plus,
le bras permet de tourner le porte-substrat autour de l’axe vertical de 360˚ , ce qui est
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Figure 3.4 – Schéma représentant bâti PLASSYS vu par dessus.
particulièrement utile pour que le dépôt soit homogène dans toute la surface du substrat.
La température du substrat peut être portée et contrôlée entre la température ambiante
et environ 1000˚ C.
3.2 Techniques de caractérisation structurale
Les propriétés magnétiques des matériaux du type Heusler sont fortement liées à leurs
propriétés structurale. Ainsi, il est indispensable de contrôler la qualité cristalline des
couches minces élaborées. Par la suite, nous reviendrons sur quelques rappels de cristallo-
graphie, pour ensuite présenter les différentes techniques de caractérisation structurales
de couches minces utilisées pendant ce travail de thèse.
3.2.1 Rappels de cristallographie
Par définition, un cristal est un solide dont les atomes, molécules ou ions qui le com-
posent sont arrangés et le motif unitaire est répété dans les trois directions de l’espace.
La cellule unitaire est définie par trois vecteurs −→a1, −→a2 et −→a3. Un noeud de la cellule uni-
taire sera retrouvé par toute translation dans les trois directions des vecteur, c’est-à-dire,
par une combinaison linéaire de ces derniers : −→r = u−→a1 + w−→a2 + v−→a3, où mi sont des
nombres entiers. La notation [uvw] décrit une direction du réseau direct.
A partir des trois vecteurs de la cellule unitaire, il est possible d’obtenir les trois
vecteurs du réseau réciproque (
−→
b1 ,
−→
b2 et
−→
b3) associés à la cellule unitaire :
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−→
bi =
−→aj · −→ak
V
(3.1)
où V est le volume de la maille unitaire V = −→ai · (−→aj ∧ −→ak), et i, j et k sont 1, 2 ou 3.
Si nous considérons qu’un plan intercepte les points a1−→a1, a2−→a2 et a3−→a3, les indices
de Miller sont obtenus à partir des relations suivantes :
h =
PPCM(a1, a2, a3)
a1
(3.2)
k =
PPCM(a1, a2, a3)
a2
(3.3)
l =
PPCM(a1, a2, a3)
a3
(3.4)
où PPCM est le plus petit commun multiple.
Une famille de plans réticulaire (hkl) est une famille de plans orthogonaux au vecteur
du réseau réciproque : −−→ghkl = h−→b1 + k−→b2 + l−→b3 . La distance dhkl entre deux plans est
donnée par la relation suivante :
dhkl =
2π
‖−−→ghkl‖ (3.5)
Dans le cas d’une symétrie cubique, les trois vecteurs du réseau direct sont orthogo-
naux entre eux, et par conséquence, les plans (hkl) sont les plans perpendiculaires aux
directions cristallographiques [hkl]. Dans ce cas, la distance entre les plans est :
dhkl =
2π√
h2 + k2 + l2
(3.6)
Si la maille est cubique, il est possible d’utiliser la notation {hkl } pour représenter
toutes les familles (invariantes par échange des axes) des plans : (hkl), (lhk), (klh)...
D’une façon similaire, la notation <hkl> représente toutes les directions équivalentes :
[hkl], [lhk], [klh]...
3.2.2 Diffraction de rayons X
La diffraction est la diffusion cohérente d’une particule ou d’une onde par une struc-
ture périodique. Une onde est diffractée lorsque sa longueur d’onde est du même ordre
de grandeur que l’objet avec lequel elle interagit ou de la périodicité du réseau. La dis-
tance entre les atomes dans un matériau cristallin est du même ordre de grandeur que
la longueur d’onde des rayons X . C’est pour cette raison que ce type de rayonnement
est utilisé pour étudier la structure cristallographique des matériaux.
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La loi de Bragg donne les critères de diffraction. Il a considéré que les rayons X
sont réfléchis par les plans atomiques. Lorsque les ondes réfléchies sont en phase (si
leur différence de marche est un nombre entier de la longueur d’onde), des interférences
constructives se produisent et le faisceau incident est diffracté. La loi de Bragg s’écrit :
nλ = 2d cos θ (3.7)
où n est un entier, λ est la longueur d’onde, d est la distance entre les plans atomiques
et θ l’angle du faisceau incident par rapport aux plans atomiques.
Figure 3.5 – Schéma représentant la diffraction d’une onde par les plans atomiques
d’un matériau cristallin.
Un configuration très utilisée pour l’étude de matériaux cristallins est la configuration
appelée θ−2θ. Un diffractomètre fonctionnant dans cette configuration, est composé d’un
bras avec une source de rayons X placé à un angle θ par rapport au plan de la couche, et
un deuxième bras avec un détecteur placé à un angle 2θ par rapport à l’angle incident.
Un balayage en angle θ est effectué, et des pics d’intensité vont être détectées lorsque
l’angle et la distance entre les plans atomiques vérifient les conditions de diffraction. A
partir de cette technique, il est possible de connaître la direction de croissance d’une
couche mince.
3.2.3 Réflectivité des rayons X
Cette technique est basée sur le phénomène d’interférences de rayons X dans une
couche mince. Un formalisme capable de décrire ce phénomène est le dioptre plan (in-
terface entre deux milieux d’indice de réfraction différents). Lorsqu’une onde est envoyée
sur un dioptre. Une partie de l’onde incidente sera réfléchie (réflexion spéculaire), et
l’autre partie sera transmisse. Dans le cas d’une couche d’épaisseur finie, des multiples
réflexions ont lieu aux interfaces et plusieurs ondes sont réfractées (figure 3.6. Lorsque
ces ondes sont en phase, c’est-à-dire que la différence de marche est un multiple de la
longueur d’onde, des interférences constructives se créent.
Il est possible de démontrer que les conditions d’interférences sont données par :
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Figure 3.6 – Schéma représentant un dioptre plan.
2nd cosαt = pλ (3.8)
où n est l’indice de réfraction de la couche, d est l’épaisseur, αt est l’angle de transmis-
sion, λ est la longueur d’onde de l’onde incidente et p est un entier.
Dans cette technique, le diffractomètre est utilisé en mode θ − 2θ et un balayage
en angle θ (angle entre le faisceau incident et le plan de la couche) est effectué. Les
angles sont généralement faibles (< 3˚ ). Un exemple d’une mesure de cette expérience
est présenté sur la figure 3.7.
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Figure 3.7 – Mesure de Réflectivité de rayons X.
En effectuant une mesure de Réflectivité de Rayons X, il est possible de connaître
l’épaisseur de la couche (à partir de la périodicité des oscillations), sa densité (à partir
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de l’angle critique de réflexion totale) et sa rugosité (à partir de la décroissance angulaire
de l’intensité).
3.2.4 Diffraction d’électrons rapides RHEED
La technique de RHEED (Reflection High-Energy Electron Diffraction) est une tech-
niques de diffraction électronique en incidence rasante. Cette technique est particulière-
ment bien adaptée pour étudier la surface des couches cristallines. Les bâtis de dépôt
sont généralement munis d’un canon a électrons ce qui permet contrôler la croissance in
situ.
Le principe expérimental consiste à envoyer un faisceau d’électrons sur la surface
d’un échantillon avec des angles inférieur à 2˚ par rapport au plan de la couche. Le
faisceau diffracté est ensuite récupéré à l’aide d’un écran fluorescent. Le fait que les
angles d’incidence sont faibles entraîne que seulement quelques plans atomiques vont
contribuer à la réponse du l’onde diffractée. L’onde est donc diffractée par un réseau
qui peut être considéré comme 2D. Le réseau réciproque d’un plan parfait sont des
droites infinies perpendiculaires au plan de la couche et qui croisent les nœuds du réseau
réciproque de période 2π/a (où a est la période du réseau direct). Il est possible de
connaître les vecteurs de diffraction à partir de la construction d’Ewald. Dans le cas
idéal, l’intersection entre la sphère d’Ewald’s et les droites du réseau réciproque d’un
plan 2D sont des points. Mais en pratique, le faisceau incident n’est pas monocinétique
ni parfaitement focalisé. Cela à pour conséquence que la sphère d’Ewald a une certaine
épaisseur. En outre, les surfaces ne peuvent pas être parfaitement planes, ce qui implique
que le réseau réciproque n’est pas constitué de droites mais plutôt de bâtonnets. C’est
pour ces raisons que les motifs de diffraction d’une surface monocristalline et plane sont
des lignes (figure 3.8).
Figure 3.8 – Cliché de diffraction RHEED.
A l’instar d’autres techniques de diffraction, les conditions pour que le faisceau soit
diffracté dépendent de l’angle d’incidence, de la longueur d’onde et de la distance entre
les plans atomiques. L’espacement entre les lignes de diffractions est inversement pro-
portionnelle à la distance entre les plans atomiques.
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3.2.5 Microscopie Electronique en Transmission TEM
Dans les techniques de microscopie, la résolution maximale pouvant être atteinte
est limitée par la longueur d’onde du rayonnement utilisé. C’est pour cette raison, qu’il
est indispensable de réduire la longueur d’onde pour augmenter la résolution. D’après
la dualité onde-particule, les électrons se comportent comme une onde et leur longueur
d’onde est donnée par la relation suivante :
λ =
h
mv
(3.9)
où h est al constante de Planck, m et v sont respectivement la masse et la vitesse de
l’électron.
Afin de pouvoir augmenter la résolution, il est donc nécessaire d’accélérer les élec-
trons. Cela peut être fait en appliquant une tension. Par exemple, la longueur d’onde
d’un faisceau d’électrons, lorsque l’on applique une tension de 300 kV, est λ = 0, 00197
nm.
Une autre particularité d’un faisceau d’électrons réside dans le fait qu’il est possible
de le dévier en appliquant un champ magnétique. Il est donc possible de faire des lentilles
magnétiques qui permettront de focaliser le faisceau sur l’échantillon.
Ainsi, les trois principaux composants dans un Microscope électronique sont :
– Un canon à électrons ;
– De lentilles magnétiques ;
– un système de détection d’électrons.
Lorsque le faisceau d’électrons traverse l’échantillon, une partie de ce dernier est
transmis et une autre est diffracté ou diffusée. Il est possible de récupérer cette informa-
tion afin de reconstruire une image représentant la zone traversée par le faisceau. En plus
de permettre de représenter l’arrangement des atomes, il est possible de faire des analyse
chimiques par des méthodes comme l’EDX (Energy Dispersive X-ray spectroscopy) ou
par EELS (Electron Energy Loss Spectroscopy).
Afin d’être capables d’étudier un échantillon par microscopie électronique en trans-
mission (TEM pour Transmission Electron Microscopy), il est nécessaire d’amincir l’échan-
tillon pour que le faisceau électronique puissent le traverser. Généralement, les échan-
tillons sont d’abord amincis par un procédé mécanique ou chimique grossier pour ensuite
effectuer un bombardement ionique précis.
3.3 Techniques de caractérisation magnétiques statiques
Le techniques qui permettent d’étudier le magnétisme des couches minces sont divi-
sées en deux catégories : statiques et dynamiques. Ces techniques permettent d’accéder à
différents paramètres magnétiques des échantillons. Par la suite, les techniques utilisées
pour caractériser nos échantillons sont détaillées.
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3.3.1 Magnétométrie par Echantillon Vibrant VSM
Cette technique est une mesure de caractérisation statique. Elle est utilisée pour
mesurer l’aimantation d’un matériau magnétique. Le principe consiste à faire vibrer un
échantillon au centre de deux bobines de détection (bobines pickup). La variation de la
position de l’échantillon résulte en une tension induite dans les bobines de détection,
proportionnelle au moment magnétique de l’échantillon. Les tensions étant généralement
faibles, une détection synchrone est utilisée pour récupérer uniquement le signal lié à
l’échantillon magnétique.
Nos échantillons ont été étudiés par un modèle commercial PPMS (Physical Pro-
perties Measurement System) de la firme Quantum Design, équipé d’un module VSM
(figure 3.9). Le PPMS est constitué d’une bobine supraconductrice capable de générer
des champs magnétiques de 9 T. De plus, il est possible de refroidir la chambre dédiée
à l’échantillon jusqu’à 2 K. Cet instrument présente une sensibilité de l’ordre de 10−9 A
m2 (10−6 emu).
Figure 3.9 – Image du PPMS.
3.3.2 Mesure par Effet Kerr Magnéto-Optique MOKE
Cette technique est également une mesure de caractérisation statique. Elle est par-
ticulièrement bien adaptée pour étudier les cycles d’hystérésis de l’aimantation d’un
matériaux. La technique est basée sur l’effet Kerr magnéto-optique qui est une interac-
tion entre une onde optique et l’aimantation d’un matériau.
La permittivité d’un matériau magnétique est un tenseur avec des termes hors-
diagonaux non nuls, c’est-à-dire que la permittivité est anisotrope. Cela implique qu’une
onde qui rencontre un matériau magnétique verra sa vitesse de propagation modifiée 2
en fonction de l’orientation de sa polarisation. Cette différence de vitesse a comme effet
2. La vitesse de propagation d’une onde dans un milieu est donnée par la relation v = 1/√μ où 
est la permittivité est μ la perméabilité.
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de modifier la polarisation de l’onde. Si l’onde traverse le matériau l’effet de la modifi-
cation de la polarisation est appelé effet Farday, et si l’onde est réfléchie à la surface du
matériau, l’effet est appelé effet Kerr.
Dans une expérience de MOKE, un échantillon est placé dans une bobine permettant
de lui appliquer un champ magnétique. Une onde monochromatique polarisée linéaire-
ment est envoyée sur l’échantillon parallèlement a la direction de l’aimantation (MOKE
longitudinal). Cette onde peut être séparée en deux composants : l’une avec polarisation
circulaire droite et l’autre avec polarisation circulaire gauche. Du fait que la vitesse de
chaque composante est différente, l’onde voit sa polarisation modifiée après réflexion. En
effet, sa polarisation devient elliptique et sont axe majeur est écarté d’un certain angle
par rapport à la direction de polarisation de l’onde incidente. C’est angle de rotation
est l’angle de rotation Kerr et il est proportionnel à l’aimantation de l’échantillon. Avec
cette expérience, il est donc possible de suivre l’évolution de l’aimantation en fonction
du champ appliqué à partir de l’angle de rotation Kerr.
3.4 Techniques de caractérisation magnétiques dynamiques
Ces techniques sont basées sur l’interaction de l’aimantation avec une excitation
dont la fréquence est généralement de quelques GHz. Elles sont classées en fonction de
la nature de cette interaction. Cette dernière peut être électromagnétique (ondes hyper-
fréquences ou rayonnement optique) ou mécanique.
Une technique utilisant un rayonnement optique est la technique de diffusion Brillouin
(BLS pour Brillouin Light Scattering)[68]. Cette technique est basée sur diffusion inélas-
tique de la lumière par les ondes de spin. Le principe consiste à envoyer un faisceau de
lumière sur un échantillon magnétique. La fréquence de lumière diffusé par les ondes de
spin est différente de la fréquence du faisceau incident et sa polarisation est modifiée. En
variant l’angle d’incidence du faisceau, il est possible de sonder des ondes de spin avec
différents vecteurs d’onde. De plus, il est possible d’appliquer un champ magnétique sta-
tique sur l’échantillon, permettant ainsi de remonter à la relation de dispersion des ondes
de spin.
Un technique qui utilise une interaction mécanique pour étudier la dynamique de
l’aimantation est la Microscopie à Force de Résonance Magnétique (MRFM pour Ma-
gnetic Resonance Force Microscopie) [69]. Cette technique utilise un Microscope à Force
Magnétique et le principe consiste à exciter l’aimantation d’un échantillon, à l’aide d’un
onde hyperfréquence par exemple, et d’étudier la déformation mécanique de la poutre
avec la pointe magnétique du microscope.
Dans ce travail de thèse nous avons utilisé la technique de Résonance Ferromagnétique
dite classique. Cette dernière sera présentée par la suite.
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3.4.1 Expérience de Resonance Ferromagnétique RFM
Une expérience de résonance ferromagnétique consiste à exciter l’aimantation d’un
matériau magnétique à l’aide d’une onde électromagnétique (typiquement une onde hy-
perfréquence) afin d’étudier la dynamique de son aimantation. La composante magné-
tique de l’onde, oscillant à la fréquence de cette dernière, interagit avec l’aimantation
de l’échantillon et induit sa précession. Sous des conditions spécifiques de champ sta-
tique (fixant l’état de l’aimantation) et de fréquence, le système magnétique peut entrer
en résonance. Le champ magnétique rayonné par le matériau se couple avec la source
RF, modifiant ainsi l’impédance de cette dernière. C’est cette modification d’impédance
(ligne de transmission dans notre cas) qui est détectée.
Différentes méthodes permettent de coupler une onde électromagnétique à un ma-
tériau magnétique. En général, l’échantillon peut être placé dans une cavité résonante
ou au dessus d’une ligne de transmission (stripline, guide d’onde coplanaire, . . . ) adap-
tée, éventuellement terminée par un court-circuit. La cavité résonante est généralement
adaptée pour une, voire deux fréquences. Elle est donc principalement utilisée pour des
mesures en fonction du champ appliqué. Les lignes de transmission adaptées sont inté-
ressantes pour travailler dans une grande gamme de fréquence (jusqu’à quelques dizaines
de GHz). En fonction des dimensions et de la terminaison de la ligne (court-circuit, 50
Ω), des réflexions parasites de l’onde peuvent apparaître, modifiant le profil de du champ
magnétique qui va se coupler avec l’échantillon. Cela se traduit par des bandes interdites
pour lesquelles la ligne n’est pas adaptée [70].
Le montage d’une expérience de RFM peut se présenter sous différentes configuration.
Nous décrivons les principaux montages couramment utilisés par la suite.
Mesure directe assistée par détection synchrone
Dans cette configuration, la fréquence de l’onde hyperfréquence est fixe et un balayage
en champ est effectué. A la résonance, les caractéristiques de la ligne/cavité sont modi-
fiées car la susceptibilité magnétique de l’échantillon est maximale, et plus précisément
sa partie imaginaire χ”. La modification des caractéristiques de la ligne se traduisent
par une variation de son impédance et donc par une désadaptation. Cette dernière en-
traine une variation de l’amplitude du signal RF (pertes). Dans le cas d’une mesure de
transmission sur une ligne parfaitement adaptée, on a une diminution du signal transmis
à la résonance. En pratique, ce sont ces variations d’amplitude qui sont mesurées expé-
rimentalement. Comme ces dernières sont généralement très faibles, nous avons utilisé
la technique de détection synchrone est généralement utilisée. Un schéma d’un montage
typique de RFM est présenté sur la figure 3.10.
Le principe de la détection synchrone consiste à moduler le signal, à basse fréquence
(quelques dizaines de Hz), afin de pouvoir filtrer et amplifier le signal correspondant aux
pertes dues à l’échantillon. Il est ainsi possible d’augmenter le rapport signal/bruit. Gé-
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Figure 3.10 – Schéma d’une expérience de RFM assistée par détection synchrone.
Figure 3.11 – Schéma représentant l’obtention de la dérivée dans une mesure RFM
assistée par détection synchrone.
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néralement, la modulation s’effectue en champ magnétique statique à partir des bobines
(bobines de modulation) alimentées en courant alternatif basse fréquence. Du fait que
le signal est modulé nous sommes sensibles non pas au signal directe mais à sa dérivée
(figure 3.11).
Afin de mesurer la variation d’amplitude, une diode large-bande est souvent utilisée
(c’est notre cas). Cette diode permet de récupérer en sortie la fonction enveloppe du
signal RF modulé. L’amplitude de ce signal est ensuite mesuré par un lock-in, pour
lequel, un signal de référence, à la fréquence de modulation, est branché en entrée.
Mesure avec un Analyseur de Réseau Vectoriel
Le principe consiste à mesurer la variation d’impédance dans la ligne/cavité, lorsque
l’échantillon magnétique est à la résonance utilisant un analyseur de réseau vectoriel
(VNA pour Vector Network Analyser). En effet, en utilisant un formalisme basé sur la
théorie des lignes 3, il est possible de remonter à la susceptibilité magnétique à partir
de la modification d’impédance due à l’échantillon (modèle de Barry [71]). Cette der-
nière peut être calculée à partir des coefficients de réflexion/transmission (paramètres S)
mesurés par l’analyseur. Le principal avantage de cette technique est qu’il est possible
d’accéder à la partie réelle et à la partie imaginaire de la susceptibilité magnétique de
l’échantillon.
Généralement, les mesures s’effectuent à partir d’un balayage en fréquence et avec le
champ magnétique statique fixe, mais l’inverse est également possible.
Mesures dans le domaine temporel
Dans cette configuration, un pulse RF de très courte durée est injecté dans une ligne
de transmission [72]. Cette technique est connue sous le nom de PIMM pour Pulsed
Inductive Microwave Magnetometer. Généralement, des lignes coplanaires sont utilisées
avec une extrémité reliée à un générateur de pulses (quelques dizaines de picosecondes)
et l’autre extrémité reliée à un oscilloscope à échantillonnage haute fréquence [73]. Cette
technique permet d’étudier la réponse magnétique de l’échantillon dans le domaine tem-
porel et d’étudier la relaxation intrinsèque du matériau. Cette technique est complémen-
taire des techniques en régime continu tel que l’analyseur de réseau.
En 2006, des chercheurs de l’Université de Colorado (équipe de C. E. Patton) et
du NIST (dont T. J. Silva) ont comparé trois méthodes de RFM différentes : Mesures
directes assistée par détection synchrone avec une stripline, mesures avec VNA et un
guide d’onde coplanaire, et mesures PIMM avec une guide d’onde coplanaire [70].
3. Dans ce travail de thèse nous avons fais uniquement des mesures directes de RFM, c’est pour cette
raison que la théorie des lignes n’est pas détaillée
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il se sont intéressés aux différences des résultats sur la largueur à mi-hauteur en
fonction de la configuration de mesure. Pour cela, ils ont étudié des échantillons de
Permalloy dans les trois configurations différentes, jusqu’à 6 GHz. Ils ont montré, qu’au-
delà de 3 GHz, les trois configurations donnent des résultats équivalents.
3.5 Exploitation des mesures RFM
Généralement, dans une expérience RFM assistée par détection synchrone, la fré-
quence de l’onde est fixe et un balayage en champ statique est effectué. Dans les condi-
tions de résonance (champ, fréquence), un pic est mesuré. D’une manière générale, les
pics du signal mesuré en fonction du champ statique appliqué (spectres RFM) sont de
forme lorentzienne. Toutefois, le fait d’utiliser la détection synchrone donne lieu à des
dérivées du signal. Sur la figure 3.12, une courbe de type lorentzienne et sa dérivée ont
été tracées. Il est possible d’obtenir le champ de résonance et la largeur à mi-hauteur,
à partir de la dérivée du signal, comme expliqué dans la référence [74]. D’une part, le
champ de résonance Hr est le champ appliqué pour lequel la dérivée change de signe.
D’autre part, la relation entre la différence en champ "pic-à-pic" ΔHpp de la dérivée et
la largeur à mi-hauteur ΔH de la lorentzienne est :
ΔH =
√
3ΔHpp (3.10)
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Figure 3.12 – Exemple d’une courbe de type lorentzienne (à gauche) et de sa dérivée
(à droite), toutes les deux normalisées.
Typiquement, l’expérience consiste à obtenir un spectre pour une fréquence de l’onde
RF donnée. Les valeurs de Hr et ΔH sont récupérés pour cette fréquence. Ensuite la
fréquence est modifié et le processus est répété. Il est ainsi possible d’obtenir des courbes
de Hr et de ΔH en fonction de la fréquence.
A partir des courbes de Hr en fonctions de la fréquence, il est possible de déterminer
des paramètres magnétiques d’un échantillon comme l’aimantation à saturation ou le
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facteur gyromagnétique. A partir des courbes de ΔH en fonction de la fréquence, il est
possible de déterminer le facteur d’amortissement magnétique.
La relation entre la largeur à mi-hauteur et la fréquence est donnée par l’équation
(2.23). Cette équation montre que la largueur à mi-hauteur est directement proportion-
nelle au facteur d’amortissement magnétique α. Les courbes expérimentales sont géné-
ralement de droites et il est possible de les ajuster par une relation linéaire. Cependant,
elles croisent généralement l’axe des ordonnées en un point supérieur à zéro. Afin de tenir
compte de cela, l’expression suivante est utilisée :
μ0ΔH = 2α
2π
γ
f + μ0ΔH0 (3.11)
Où ΔH0 est la largeur à mi-hauteur pour un champ nul. Cette grandeur est appelée
largeur extrinsèque. Son origine est souvent attribuée aux inhomogénéités qui peuvent
permettre le couplage du mode uniforme avec d’autres modes dégénérés, augmentant
ainsi la largeur de la raie d’absorption [75]. Les inhomogénéités peuvent provenir des dé-
fauts présents dans le matériau ou encore, elles peuvent être la conséquence d’un champ
excitateur non uniforme.
Si l’on effectue un ajustement linéaire sur une courbe de ΔH en fonction de la fré-
quence, l’ordonnée à l’origine des ajustements est μ0ΔH0. L’amortissement magnétique
α est obtenu à partir de la pente p à partir de la relation suivante :
α =
p
2
γ
2π
(3.12)
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Deuxième partie
Résultats

Chapitre 4
Expériences initiales sur l’alliage
Full-Heusler Co2FeAl
La première étape du travail de la thèse a consisté à se familiariser avec les alliages de
Heusler. Pour ce faire, une collaboration a été effectuée avec le laboratoire Jean Lamour
à Nancy et avec le laboratoire de Sciences des Matériaux de l’Université Technique de
Cluj Napoca en Roumanie. Cette collaboration nous a permis d’obtenir deux échantillons
de Co2FeAl (CFA). Les caractéristiques structurales et magnétiques de ces échantillons
seront présentées dans la première partie de ce chapitre.
Par ailleurs, un objectif de ce travail de thèse a été de développer un outil capable
d’étudier la dynamique de l’aimantation de matériaux magnétiques sous forme de couches
minces, cela afin de d’être capables de déterminer les propriétés magnétiques dynamiques
comme le facteur gyromagnétique γ ou le facteur d’amortissement magnétique α. Pour
ce faire, un banc de mesure basé sur la résonance ferromagnétique a été développé. Les
différentes étapes de ce développement, ainsi que l’étude de ces deux échantillons par ce
moyen, seront également discutées dans ce chapitre.
4.1 Caractéristiques des échantillons Co2FeAl
Les études structurales et magnétiques statiques des échantillons on été faites au
laboratoire de Science des Matériaux de l’Université Technique de Cluj Napoca et les
résultats ont été publiés dans la réf. [76]. Les échantillons se différencient l’un de l’autre
par leur couche tampon entre le substrat de MgO monocristallin (001) et le Co2FeAl
(CFA). L’un des échantillons a une couche tampon de MgO et l’autre, une couche tampon
de Cr. Les différentes couches ont été déposées par pulvérisation cathodique dans une
chambre avec une pression de base de 4× 10−8 mbar, et le processus est détaillé par la
suite.
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4.1.1 Préparation des échantillon de Co2FeAl
Tout d’abord, le substrat a été porté à une température de 700˚ C pendant 30 min. Ce
processus permet de diminuer la rugosité de surface et de réduire le nombre de défauts
présents dans le MgO, favorisant ainsi la croissance épitaxiale.
Une fois la température des échantillons revenue à la température ambiante, une
couche tampon de MgO de 10 nm d’épaisseur a été déposée sur l’un des échantillons, et
une couche de Cr de 15 nm d’épaisseur, sur l’autre.
Après le dépôt des couches tampon, une couche de 55 nm d’épaisseur a été déposée
à partir d’une cible stœchiométrique (Co50%Fe25%Al25%). La pression d’Ar pendant le
dépôt a été de 1, 3× 10−3 mbar et la vitesse de dépôt était, en moyenne, de 1, 5× 10−2
nm/s.
Afin d’améliorer la qualité cristalline des couches, elles ont été transférées dans une
chambre Ultra-Vide (UHV) avec une pression en dessous de 2× 10−10 mbar. Dans cette
chambre, les échantillons ont été recuits à une température de 600˚ C pendant 15 min.
Pendant le recuit, l’évolution de l’état cristallin de surface, a été suivie par RHEED (voir
section 3.2.4).
4.1.2 Propriétés structurales du Co2FeAl
Sur la figure 4.1, nous pouvons observer les motifs de diffraction obtenus par RHEED
sur les échantillons après recuit thermique. Les lignes continues montrent que les couches
Heusler sont épitaxiées et que la rugosité en surface est faible.
Figure 4.1 – Motifs de diffraction électronique obtenus par RHEED le long de la
direction [100]CFA (parallèle à la direction [110]MgO), après recuit thermique. a) corres-
pond à l’échantilon avec couche tampon de Cr et b) à l’échantillon avec MgO.
Nous rappelons que les mailles du MgO, CFA et Cr sont des mailles cubiques. Lors
d’un dépôt CFA(001) (ou Cr(001)) sur MgO(001), la maille de CFA (ou Cr(001)) croît
tournée de 45˚ par rapport à celle du MgO. En revanche, la croissance CFA(001) sur
Cr(001) se fait cube sur cube (voir section 1.4).
A partir de l’espacement entre les lignes du cliché de RHEED, nous avons déterminé
que la direction [100]CFA est parallèle à la direction [110]MgO. Nous avons ainsi vérifié la
relation d’épitaxie attendue pour l’échantillon CFA/MgO (001)[110]CFA ‖ (001)[100]MgO,
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et pour l’échantillon CFA/Cr/MgO (001)[110]CFA ‖ (001)[110]Cr ‖ (001)[100]MgO.
Dans le tableau 4.1, les paramètres de maille du CFA (aCFA), MgO (aMgO) et Cr
(aCr), ainsi que la diagonale de la maille cubique du MgO (
√
2aMgO) et deux fois la
maille du Cr (2aCr) sont listées. A partir de ces valeurs et de la relation (1.4), nous
avons calculé la désaccord de paramètre de maille. Pour le CFA déposé sur MgO, nous
obtenons mCFA/MgO = 3, 7% et pour CFA déposé sur Cr, mCFA/Cr = 1, 2%.
aMgO aCr aCFA
√
2aMgO 2aCr
0,421 0,290 0,573 0,595 0,580
Table 4.1 – Paramètres de maille pour le Co2FeAl (CFA), le MgO et le Cr en nm.
Afin d’obtenir plus d’informations sur l’état cristallin des couches, des mesures de
diffraction de Rayons-X on été effectuées. Sur la figure 4.2, nous présentons les spectres
de diffraction en configuration θ − 2θ. Les pics correspondants aux réflexions des plans
(002) et (004) du Co2FeAl et (002) du Cr sont présents dans le spectre, permettant de
confirmer la croissance [001] des couches. La phase complètement ordonnées L21 (voir
section 1.4) est caractérisée par des réflexions des plans (111). Afin de vérifier la présence
des réflexions dues aux plans (111), des mesures de rotation dans le plan (ϕ-scan) ont
été effectuées. Cependant, il n’y a pas eu apparition de pics correspondants a ces plans.
Ainsi, nous pouvons conclure que, c’est principalement, la phase B2 qui est présente dans
les échantillons.
Figure 4.2 – Diffraction de rayons-X en configuration θ−2θ. a) correspond à l’échan-
tillon avec couche tampon de Cr et b) à l’échantillon avec couche tampon de MgO.
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4.1.3 Propriétés magnétiques statiques du Co2FeAl
Les propriétés magnétiques statiques ont été étudiées par VSM à température am-
biante. Les mesures ont été effectuées avec le champ magnétique statique parallèle aux
directions [100]CFA et [110]CFA (figure 4.3). Les aimantations à saturation μ0MS obtenues
à partir des mesures sont de 1, 30±0, 05 T, pour l’échantillon avec couche tampon de Cr,
et de 1, 27 ± 0, 04 T pour l’échantillon avec couche tampon de MgO. L’erreur provient
principalement de l’estimation des épaisseurs des couches.
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Figure 4.3 – Mesures de VSM normalisées a température ambiante. Les courbes
en bleu sont des mesures avec le champ appliqué parallèle à la direction [100]CFA et
les courbes en rouge sont des mesures avec le champ appliqué parallèle à la direction
[110]CFA. a) les mesures de l’échantillon avec couche tampon de Cr et b) les mesures
de l’échantillon avec couche tampon de MgO.
Par ailleurs, lorsque le champ est appliqué le long de la direction [110]CFA, les cycles
d’hystérésis présentent un caractère carré. Dans cette configuration, l’aimantation change
abruptement de sens pour un champ supérieur au champ coercitive Hc. Ce qui implique
qu’il s’agit d’une direction de facile aimantation. Lorsque le champ est appliqué le long
de la direction [100]CFA, il est nécessaire d’appliquer un champ plus élevé afin de saturer
l’aimantation. Ce comportement est caractéristique d’un axe de difficile aimantation.
Comme attendu d’après la symétrie cubique de la maille de CFA, nous avons observé
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une anisotropie magnétique d’ordre 4 (voir séction 2.3.4). Les directions de facile aiman-
tation se trouvent le long des directions [110]CFA et [110]CFA (diagonales du carré), et
les directions de difficile aimantation, le long des directions [100]CFA et [010]CFA (comme
montré sur le schéma de la figure 4.4).
Figure 4.4 – Schéma en vue de dessus d’une maille de CFA. Les directions de facile
aimantation sont le long des diagonales du carré. Les directions de difficile aimantation
sont parallèles aux côtés du carré.
4.2 Caractéristiques magnétiques dynamiques de l’alliage
Co2FeAl
Dans cette section, nous détaillerons d’abord les différentes étapes du développement
du banc de mesure de résonance ferromagnétique. Ensuite, nous présentons la manière
dont nous avons obtenu les paramètres magnétiques de l’alliage Co2FeAl à partir des
mesures expérimentales.
4.2.1 Développement d’une expérience de Résonance Ferromagnétique
fort champ
Dans le paragraphe 3.4.1, le principe d’une expérience RFM a été décrit. L’expé-
rience développée pendant ce travail de thèse est une expérience de RFM assistée par
détection synchrone avec une ligne de transmission (stripline). Les principaux avantages
de ce montage sont sa grande sensibilité et le fait de pouvoir travailler dans des larges
gammes de fréquence [70].
Le laboratoire dispose d’un appareil de mesure PPMS (voir section 3.3.1). Cet appa-
reil possède une bobine supraconductrice capable d’atteindre des champs magnétiques
de 9 T. De plus, la contrôle du champ est très précis (inférieur à 1% d’erreur). C’est
principalement ces deux raisons qui nous ont orienté vers l’installation de l’expérience de
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Figure 4.5 – a) Appareil de mesure PPMS. b) Câble coaxiale usiné. c) Canne de
mesure du PPMS.
Résonance Ferromagnétique dans cet appareil. Afin de réaliser le montage, il a été né-
cessaire d’adapter une cellule RF capable d’être intégrée à la canne de mesure du PPMS
(figure 4.5.c). Pour cela, nous avons choisi d’usiner un câble coaxial afin que le conduc-
teur central soit apparent au bout du câble. Cette partie servant à poser l’échantillon
(figure 4.5.b). Un contact électrique a été effectué entre le bout du conducteur central
du câble et la masse afin de créer un court circuit.
Un autre élément indispensable pour le montage est la modulation du champ magné-
tique statique servant à la détection synchrone. Pour assurer la modulation à l’intérieur
du PPMS, une bobine de modulation a été fabriquée avec des dimensions lui permettant
d’être installée dans la canne du PPMS (figure 4.6).
Le dernier élément de l’expérience est un générateur micro-ondes qui est un synthéti-
seur commercial de la firme HP, pouvant générer des ondes dans une gamme de fréquence
de 1 MHz à 26 GHz. La figure 4.7 représente un schéma du montage de l’expérience.
Figure 4.6 – Canne du PPMS avec les bobines de modulation et l’échantillon pour
une mesure de RFM.
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Figure 4.7 – Schéma de l’expérience de Résonance Ferromagnétique.
Afin d’améliorer le rapport signal sur bruit des mesures, il est nécessaire d’optimiser
les paramètres liés à la détection synchrone. La phase de l’amplificateur doit être choisie
telle que le signal, à la résonance, soit maximal. Il est aussi important de s’assurer que
le temps d’intégration de l’amplificateur soit au moins trois fois inférieur au temps de
balayage entre deux points de champ, et surtout, de trouver un bon compromis pour le
champ de modulation. En effet, plus celui-ci est grand, plus le signal en sortie de l’ampli-
ficateur est grand. Cependant, il est nécessaire que le champ de modulation soit plusieurs
fois plus faible que la largeur à mi-hauteur afin d’éviter des élargissements extrinsèques
de la raie de résonance. Endin, la puissance du signal RF doit être suffisamment faible
afin d’éviter de mesurer les échantillons en régime non linéaire.
4.2.2 Premiers résultats
Les deux échantillons de Co2FeAl (couche tampon de MgO et Cr) ont été étudiés par
RFM avec le montage décrit dans le paragraphe 4.2.1. Les échantillons ont été placés
sur la piste de la cellule RF et introduits dans la canne du PPMS de manière à ce que
l’échantillon soit au milieu des bobines de modulation. Le champ statique a été appliqué
le long d’une direction de facile aimantation (direction [110]CFA).
La figure 4.8, présente deux spectres RFM de l’échantillon avec couche tampon de
Cr. Il s’agit du mode fondamental pour deux fréquences d’excitation différentes. Si l’ai-
mantation de l’échantillon est saturée, plus la fréquence d’excitation est élevée, plus le
champ de résonance est élevé.
84 Expériences initiales sur l’alliage Full-Heusler Co2FeAl
-2
-1
0
1
2
Am
pli
tu
de
 d
u 
sig
na
l (
U.
A.
)
300250200150100500
 B(mT)
 8 GHz
 14 GHz
Figure 4.8 – Spectres du mode fondamental de résonance ferromagnétique pour
l’échantillon avec couche tampon en Cr. Le spectre à plus bas champ a été obtenu à 8
GHz et l’autre à 14 GHz.
Les spectres RFM pour les deux échantillons ont été obtenus pour des fréquences de
l’onde RF allant de 1 GHz à 26 GHz. Nous avons extrait le champ de résonance Hr et
la longueur à mi-hauteur ΔH comme explique dans le paragraphe 3.5. La fréquence de
l’onde RF en fonction de Hr est présentée sur la figure 4.9. Le fait que les deux courbes
se superposent indique que les propriétés magnétiques des deux échantillons sont très
proches. Dans le paragraphe 4.1.3, nous avons montré que les échantillons présentent
une anisotropie cubique dans le plan, avec les directions des facile aimantation le long
des directions [110]CFA et [110]CFA. Cette configuration d’anisotropie cubique suggère
une constante d’anisotropie Kc1 négative.
En considérant que les énergies magnétiques prédominantes du système sont l’éner-
gie Zeeman, l’énergie démagnétisante, et l’énergie d’anisotropie cubique, il est possible
d’ajuster les courbes avec l’expression (2.64) (adaptée pour le cas Kc1 < 0) :
f = μ0
γ
2π
√
(Hr +HKc)(Hr − HKc
2
+Ms) (4.1)
Avec HKc = 2|Kc1|/μ0MS.
Il faut noter que la fréquence en (4.1) est fonction de trois paramètres : l’aimantation
à saturation MS, le facteur gyromagnétique γ et le champ d’anisotropie cubique HKc. Il
est possible d’obtenir MS à partir des mesures de VSM, ne laissant ainsi que deux para-
mètres libres pour l’ajustement. Concernant HKc, il est difficile d’estimer, avec précision,
sa valeur à partir des mesures VSM. C’est pour cela que les courbes ont été ajustées avec
HKc = 0, afin d’obtenir une valeur pour γ. Les courbes peuvent être correctement ajus-
tées en procédant ainsi (figure 4.9), cependant, l’erreur de la valeur obtenue pour γ est
très grande : γ/2π = 28, 3±0, 8GHz/T (ce qui donne un facteur de Landé de 2, 02±0, 06).
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Figure 4.9 – Fréquence d’excitation en fonction du champ de résonance pour les
deux échantillons de Co2FeAl (avec couche tampon de Cr et avec couche tampon de
MgO).
Afin de minimiser l’erreur de la valeur obtenue par ajustement, il serait nécessaire
de mesurer les échantillons dans d’autres configurations du champ statique par rapport
aux directions cristallographiques. Nous pouvons imaginer une expérience avec le champ
statique appliqué parallèlement à une direction de difficile aimantation ou perpendi-
culaire à la surface de la couche. Malheureusement, l’implémentation de l’expérience
de Résonance Ferromagnétique dans le PPMS entraine certaines difficultés lorsqu’il est
question de mesurer les échantillons sous différentes configurations. Une fois la canne du
PPMS installée dans la chambre du PPMS, il est nécessaire de créer un vide primaire.
Cette procédure prévient la condensation à l’intérieur de l’appareil assurant ainsi son
bon fonctionnement. Si l’échantillon est mal aligné, le vide doit être cassé afin de sortir
la canne et corriger sa position. Ceci rend la procédure d’alignement très longue et im-
précise. En outre, une configuration de mesure avec le champ statique perpendiculaire
à la surface est peu envisageable car la place dans la canne du PPMS est très réduite.
L’adaptation d’une cellule de mesure est donc très compliqué. C’est pour cela, que pour
la suite des travaux, l’expérience de Résonance Ferromagnétique a été installée dans un
électroaimant classique. Cette étape sera détaillée dans la section suivante (section 4.2.3).
Avant d’aborder les modifications apportées à l’expérience, nous ferons quelques re-
marques concernant la largeur à mi-hauteur. Le ΔH en fonction de la fréquence, des
deux échantillons de CFA, est montré sur la figure 4.10. Les constantes α, des deux
échantillons, ont été calculées à partir des pentes des courbes de ΔH en fonction de la
fréquence (comme expliqué dans le paragraphe 3.5). Nous avons obtenu une valeur pour
α proche de 4× 10−3 pour l’échantillon avec couche tampon de Cr et de 8× 10−3 pour
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Figure 4.10 – Largeur à mi-hauteur en fonction de la fréquence pour les deux échan-
tillons de Co2FeAl (avec couche tampon de Cr et avec couche tampon de MgO). Les
lignes continues sont des ajustements linéaires.
l’échantillon avec couche tampon de MgO. Toutefois, malgré de valeurs relativement
faibles du facteur d’amortissement, les valeurs de la largeur extrinsèque μ0ΔH0 sont très
élevées. Pour celui avec Cr, la largeur extrinsèque est μ0ΔH0  10 mT (100 Oe) et pour
l’échantillon avec la couche tampon de MgO, μ0ΔH0  8 mT (80 Oe).
Nous rappelons que le DeltaH0 est souvent décrit comme un élargissement extrin-
sèque de la raie d’absorption dû à des défauts dans le matériau magnétique, ou alors, à
des inhomogénéités du champ RF. D’après la caractérisation structurale, les deux échan-
tillons montrent une qualité cristalline très élevée, ce qui rend peu probable que des
défauts dans les échantillons soient à l’origine des grandes valeurs de ΔH0. Il est plus
judicieux de penser que ce comportement provienne d’une inhomogénéité du champ ex-
citateur. En effet, la ligne, sur laquelle est placé l’échantillon, a été fabriqué par usinage
d’un câble coaxial, et cela pourrait se traduire par une mauvaise adaptation et par un
champ non homogène à l’endroit où l’échantillon se trouve.
En conclusion, la grande gamme, la stabilité et la précision de champ statique pou-
vant être atteintes à l’aide de bobines supraconductrices du PPMS, nous ont amenés
à monter l’expérience de RFM dans cette appareil. Cependant, la difficulté à aligner
correctement l’échantillon et les valeurs observées de ΔH0 très élevés, nous ont incité à
adapter l’expérience dans un électroaimant classique. Afin d’améliorer l’expérience, nous
nous sommes principalement concentrés sur l’optimisation de la cellule RF. Par la suite,
cette démarche sera expliqué, et les résultats issus du nouveau montage seront détaillés.
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4.2.3 Optimisation de la cellule RF
Pour améliorer l’expérience de résonance ferromagnétique, nous nous somme concen-
tré sur l’optimisation de la cellule RF, et plus particulièrement sur la ligne de transmis-
sion. L’objectif étant d’avoir un champ RF le plus homogène possible dans une grande
gamme de fréquence (1-30 GHz), nous avons choisi d’utiliser des plaquettes d’alumine
recouvertes par une fine couche d’or pour faire la ligne de transmission. Afin que cette
dernière soit adaptée (50 Ω), il est nécessaire de choisir convenablement sa largeur par
rapport à l’épaisseur du substrat (350 μm). Cela a été calculé à l’aide du calculateur
TX-LINE, et la largeur optimale de la ligne est de 400 μm.
Le procédé de fabrication a d’abord consisté à élaborer un masque du motif de la
ligne, et il s’en est suivi une étape de lithographie optique classique sur des plaquettes
d’alumine avec une fine couche d’or sur chaque face. Dans cette étape, nous avons recou-
vert de résine photosensible une surface de la plaque d’alumine, laquelle a été insolée à
travers le masque et ensuite révélée. Ensuite, nous avons gravé l’or à l’aide d’une solution
d’iode et de potassium (I2/IK) afin d’obtenir la ligne finale (figure 4.11). Finalement,
nous avons placé celle-ci dans un support de laiton et nous avons installé deux connecteur
SMA à chaque extrémité.
Figure 4.11 – Ligne de transmission pour la cellule RFM. La largeur de la ligne est
de 400 μm.
Habituellement, les expériences de résonance ferromagnétique faites avec des lignes
de transmission se font en configuration court-circuit. C’est-à-dire que le bout de la ligne
est reliée à la masse, créant ainsi une réflexion importante de l’onde électromagnétique la
traversant. Il en résulte un grand taux d’ondes stationnaires avec des maxima de champ
magnétique distancés les uns des autres de λ/2. Dans cette configuration, l’échantillon
doit idéalement être placé à proximité du court-circuit pour assurer un maximum d’in-
tensité de champ magnétique alternatif perçu par l’échantillon. Ce type de montage
est souvent choisi afin d’augmenter la sensibilité de l’expérience. Cependant, dans cette
configuration, certaines bandes de fréquences sont interdites dépendantes de la longueur
de la cellule [70]. Afin d’éviter cela, nous avons choisi de connecter la cellule non pas en
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réflexion, mais en transmission. C’est-à-dire, avec la diode de détection mise à la sortie
de la ligne. La figure 4.12, présente le montage en ligne de transmission de notre cellule
de mesure.
Afin de vérifier le bon fonctionnement de l’expérience, nous avons d’abord testé
l’échantillon avec couche tampon de Cr. Le champ magnétique statique a été appliqué le
long d’une direction de facile aimantation ([110]CFA). Sur la figure 4.13, nous présentons
quelques spectres obtenus avec le nouveau montage. Nous pouvons observer que le bruit
de mesure est faible et que les spectres sont symétriques. Cela indique que la sensibilité
de l’expérience a été augmentée.
Figure 4.12 – Cellule RFM connectée en transmission.
Pour vérifier la bonne cohérence entre le nouveau montage et l’ancien (PPMS) , nous
avons comparé les mesures issue de chaque montage 4.14. Nous pouvons constater que
les courbes du champ de résonance sont presque superposées. Cela montre que la mesure
du champ de résonance dépend peu du champ excitateur. En revanche, le comportement
de la largeur à mi-hauteur ΔH a été fortement modifié. Notamment la valeur de la
contribution extrinsèque qui est nettement plus faible pour la mesure faite sur le nou-
veau montage (3.3 mT comparé à 10 mT). Cela prouve que l’homogénéité du champ
hyperfréquence a bien été améliorée.
Le principal inconvénient du nouveau montage est que l’électroaimant ne peut pas
atteindre des champs très élevés. Le champ maximal avec lequel il est possible de travailler
est de 300 mT (3000 G). Cet inconvénient rend également le montage incompatible avec
les mesures en configuration hors du plan de la couche (mesures nécessitant un champ
plus élevé afin de saturer l’échantillon). C’est pour cela que les mesures des échantillons
faites avec cette expérience ont été limitées au cas du champ statique appliqué dans le
plan de la couche.
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Figure 4.13 – Spectres RFM obtenus pour différentes fréquences de l’onde excitatrice
à partir du deuxième montage.
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Figure 4.14 – Comparaison des mesures RFM faites avec le nouveau montage et
celles faites avec le montage dans le PPMS. Le champ statique est parallèle à une
direction de facile aimantation. Les courbes a gauche sont les fréquences en fonction
des champs de résonance. Les courbes à droite sont les largeurs à mi hauteur en fonction
de la fréquence.
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4.2.4 Mesures RFM et obtention de paramètres magnétiques
Une fois le montage validé, les deux échantillons de Co2FeAl ont été mesurés dans
deux configurations différentes. Dans la première configuration, le champ statique a été
appliqué le long d’une direction de facile aimantation ([110]CFA) et dans la deuxième
configuration, le champ statique a été appliqué le long d’une direction de difficile aiman-
tation ([100]CFA). Les mesures sont montrées sur la figure 4.15. Les points à fort champ,
obtenus à partir des mesures avec le montage dans le PPMS, ont été pris en compte afin
d’améliorer la précision des ajustements.
A partir du mode uniforme
L’objectif d’exploiter les mesures du champ de résonance du mode uniforme est de
déterminer le facteur gyromagnétique γ et le la constante d’anisotropie cubique HKc.
Cependant, en utilisant uniquement des mesures RFM faites avec le champ statique
appliqué dans le plan de la couche, il est difficile de distinguer la contribution liée à MS,
de celle de γ. Pour montrer cela, nous avons ajusté les courbes expérimentales (figure
4.15)) pour deux valeurs 1 fixes différentes de γ : γ/2π = 28 GHz/T et γ/2π = 29 GHz/T,
et en laissant comme paramètres variables MS et HKc. Les résultats de ces ajustements
sont récapitulés dans le tableau 4.2 et les expression utilisé sont les équations (2.64) et
(2.63) (pour Kc1 < 0), que nous rappelons ci-dessous :
Facile : f = μ0
γ
2π
√
(Hr +HKc)(Hr − HKc
2
+Ms) (4.2)
Difficile : f = μ0
γ
2π
√
(Hr −HKc)(Hr −HKc +Ms) (4.3)
Avec HKc = 2|Kc1|/μ0MS.
Pour les deux échantillons, la valeur de MS qui est la plus proche de celle obtenue
par VSM est issue de l’ajustement où γ a été fixé à 28 GHz/T. Cela indique que la
valeur du facteur gyromagnétique, des deux échantillons de CFA, doit être proche de
cette dernière. Par ailleurs, les valeurs obtenues de HKc sont les mêmes pour chaque
échantillon et pour les deux valeurs de γ. Il s’avère qu’il est possible d’obtenir une va-
leur précise pour ce champ, et cela indépendamment de γ et de MS. En effet, lorsque
le champ est appliqué le long d’une direction difficile, la courbe présente un point de
rebroussement à bas champ. La valeur en champ de ce point donne directement HKc.
Toutefois, la précision de la constante Kc1 dépend de la précision MS. Nous estimons ici
l’erreur de Kc1 inférieure à la différence des valeurs obtenues pour les deux valeurs de γ
utilisés (inférieure à 0,3 kJ/m3). La constante d’anisotropie magnétocristalline Kc1 que
nous avons obtenu sont en bon accord avec des valeurs déterminées par d’autre groupes.
Effectivement, dans la référence [42], des valeurs de Kc1 ont été annoncées, allant de -8
1. De manière générale, le facteur gyromagnétique, dans les matériaux ferromagnétiques, est plus
grand que celui de l’électron libre (γe/2π = 28 GHz/T). Cette différence est attribuée au couplage
spin-orbite, comme expliqué par Kittel [77].
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Figure 4.15 – Mesures RFM (dans le plan) des deux échantillons de Co2FeAl. A
gauche pour l’échantillon avec couche tampon de Cr et à droite, pour celui avec couche
tampon de MgO. Les triangles bleus sont les points obtenus pour le champ statique
appliqué le long d’une direction facile et les carrés rouges, le long d’une direction difficile.
Les traits continus et discontinus sont des ajustements faits avec γ/2π = 28 GH/T et
γ/2π = 29 GHz/T respectivement.
Cr (μ0MV SMS = 1, 30 T)
γ/2π (GHz/T) g μ0MRFMS (T) μ0HKc (mT) Kc1 kJ/m
3
28 2,00 1,27 7 -3,5
29 2,07 1,16 7 -3,2
MgO (μ0MV SMS = 1, 27 T)
γ/2π (GHz/T) g μ0MRFMS (T) μ0HKc (mT) Kc1 kJ/m
3
28 2,00 1,28 5,5 -2,8
29 2,07 1,17 5,5 -2,6
Table 4.2 – Récapitulatif des valeurs obtenues par ajustement des courbes RFM.
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kJ/m3, pour un échantillon déposé à température ambiante et sans recuit thermique, à
-1 kJ/m3, pour un échantillon recuit à 600 C˚.
Notons enfin que les traits continus et discontinus de la figure 4.15 sont presque
superposées. Cela montre qu’en utilisant uniquement les mesures issues de la configura-
tion dans-le-plan, il n’est pas possible de connaitre avec précision la valeur de γ et de
MS simultanément. Des mesures hors-plan sont donc nécessaires afin de caractériser, de
manière complète, les échantillons.
A partir du mode Stationnaire en épaisseur
Jusqu’ici, nous nous sommes uniquement intéressés au mode fondamental. Dans une
configuration de mesure telle que la RFM en ligne de transmission, il est possible d’ex-
citer d’autres modes. En effet, la ligne a une largeur faible comparé aux dimensions
des échantillons mesurés (400 μm comparée à quelques millimètres). L’onde qui traverse
l’échantillon placé au-dessus d’une telle ligne a une dispersion en vecteur d’onde (δk).
Cette particularité permet d’exciter différents modes dégénérés. Sur la figure 4.16, nous
présentons un spectre de RFM de l’échantillon avec couche tampon de MgO obtenu à
16 GHz. Un faible pic de résonance a été observé pour un champ inférieur au champ de
résonance du mode fondamental. Ce type de résonance est souvent attribué à un mode
stationnaire en épaisseur (voir paragraphe 2.6.2).
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Figure 4.16 – Spectre de RFM pour l’échantillon avec couche tampon de MgO fait
à 16 GHz.
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Figure 4.17 – Spectres de RFM pour les échantillons avec couche tampon de Cr
(bleu) et de MgO (rouge) faits à 19 GHz. Un décalage dans l’axe y (offset) à été
appliqué sur les courbes afin d’améliorer la lisibilité.
Ce mode n’a pas été détecté dans l’échantillon avec couche tampon de Cr, comme
montré sur la figure 4.17. Cela peut suggérer des conditions de pinning libre 2 aux inter-
faces de cet échantillon. Par ailleurs, nous pouvons constater que le champ de résonance
du mode en question augmente avec la fréquence, ce qui confirme qu’il s’agit bien d’un
mode lié à une onde de spin. L’évolution du mode détecté avec la fréquence est montré
sur la figure 4.18.
Pour confirmer l’origine de ce mode, nous avons d’abord supposé qu’il est en effet
lié à une onde stationnaire en épaisseur SSW. Ensuite nous avons ajusté l’évolution en
fréquence du mode en utilisant les équations ci-dessous, qui ont été obtenues à partir des
relations (2.96), (2.64) et (2.63) :
Facile : f = μ0
γ
2π
√(
Hr +HKc +
2A
μ0MS
k2z,n
)(
Hr − HKc
2
+
2A
μ0MS
k2z,n +Ms
)
(4.4)
Difficile : f = μ0
γ
2π
√(
Hr −HKc + 2A
μ0MS
k2z,n
)(
Hr −HKc + 2A
μ0MS
k2z,n +Ms
)
(4.5)
où A est la constante d’échange.
Afin d’utiliser ces expressions pour ajuster les courbes expérimentales, nous devons
d’abord déterminer le terme k2z,n. Pour cela il est nécessaire de connaître l’état de pinning
2. Une discussion sur les conditions de pinning est présentée dans le paragraphe 6.4.2
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aux interfaces de l’échantillon. Une manière de le faire est d’étudier la différence en champ
des modes d’ordre plus élevé. Cependant, dans notre cas, seul le pic de plus bas ordre a
été détecté. Comme ce mode est uniquement présent dans l’échantillon sans Cr et que
l’intensité est très faible par rapport au pic à haut champ, nous avons supposé un pinning
libre. De plus nous avons supposé que le pic de résonance à haut champ est associé au
mode n = 0 et le pic à plus bas champ, au mode n = 1. Dans ces condition nous pouvons
utiliser l’expression suivante [78] :
kz,n =
nπ
d
(4.6)
Où d est l’épaisseur de la couche de Co2FeAl et n l’orde du pic.
Pour les ajustements (traits continus de la figure 4.18), nous avons utilisé les va-
leurs de MS et Kc1 obtenues à partir de l’étude du mode fondamental (pour γ/2π = 28
GHz/T), et la constante A a été le paramètre variable. La valeur obtenue pour cette der-
nière est A = 31 pJ/m. Dans la référence [79], l’alliage Co2FeAl a été étudié par diffusion
Brillouin (Brillouin Light Scattering). Les auteurs ont obtenu une valeur de A = 15, 5
pJ/m (en négligeant la constante d’anisotropie). Cette valeur est comparable à celle que
nous avons déterminé, confirmant ainsi la nature du mode étudié.
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Figure 4.18 – Fréquence en fonction du champ de résonance pour le mode uniforme et
pour le mode SSW pour l’échantillon avec couche tampon MgO. Les deux configuration
de mesure ont été pour le champ statique le long d’une axe facile et le long d’un axe
difficile. Les trais continus sont des ajustements des courbes expérimentales.
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A partir de la largeur à mi-hauteur
Afin de compléter l’étude dynamique des échantillons de Co2FeAl, nous nous sommes
intéressés aux mesures de la largeur à mi hauteur ΔH du mode uniforme. Sur la figure
4.19, nous montrons les courbes de ΔH en fonction de la fréquence des deux échantillons.
A partir de la pente et de l’ordonnée à l’origine, nous avons déterminé α et μ0H0, comme
expliqué dans le paragraphe 3.5. Un récapitulatif des valeurs ainsi obtenus est présenté
dans le tableau 4.3.
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Figure 4.19 – Largeurs à mi-hauteurs ΔH en fonction de la fréquence pour les deux
échantillons de Co2FeAl. Les traits continus sont des ajustements linéaires.
Dans la référence [42], des valeurs de α ont été annoncées, allant de 5 × 10−3 pour
un échantillon déposé à température ambiante et sans recuit thermique, à 1× 10−3 pour
un échantillon recuit à 600 C˚. Les auteurs ont observé deux différents régimes dans le
comportement en fréquence du ΔH (deux pentes différentes pour une même mesure).
Dans notre cas, ce comportement n’a pas été observé, rendant difficile la comparaison
des résultats.
Couche tampon α μ0ΔH0 (mT)
Cr 0,006 3,4
MgO 0,007 2,4
Table 4.3 – Valeurs du facteur d’amortissement magnétique α et de ΔH0 pour les
deux échantillons de Co2FeAl, obtenues à partir des mesures RFM du mode uniforme.
96 Expériences initiales sur l’alliage Full-Heusler Co2FeAl
4.3 Conclusion du chapitre
Dans ce chapitre, nous avons discuté la mise en place d’un banc de mesure RFM ca-
pable d’étudier la dynamique de l’aimantation d’échantillons magnétiques sous forme de
couches minces. Cette expérience, nous a permis d’étudier deux échantillons de Co2FeAl
avec couches tampon différentes. Ces dernières ont été déposés par pulvérisation catho-
dique et la bonne qualité cristalline a été montré par RHEED et diffraction de rayons-X.
Les échantillons présentent une anisotropie cubique négative Kc1  −3 kJ/m3 et des
faibles valeurs d’amortissement magnétique α  6 × 10−3. La constante d’échange a
également été estimée A  31 pJ/m. L’influence de la couche tampon sur les paramètres
magnétiques du CFA est très faible.
Chapitre 5
Elaboration et propriétés
structurales et magnétiques des
couches minces d’alliage Heusler
Dans la section précédente, les propriétés structurales et magnétiques de l’alliage
Co2FeAl ont été étudiées. Cette première étape de la thèse nous a permis de nous fami-
liariser avec les alliages Heusler. Le principal objectif de cette thèse a été d’étudier les
alliages Heusler à faible amortissement magnétique. Nous avons considéré que pour être
capables de remplir cet objectif, ne devions élaborer un alliage différent de Co2FeAl.
Dans ce chapitre, nous commençons par expliquer le choix du matériau que nous
avons décidé d’étudier. Ensuite, nous expliquons la façon dont nous avons déterminé
les conditions de dépôt permettant sa croissance épitaxiale. Finalement, nous présentons
l’effet de l’épaisseur de la couche sur ses propriétés structurales et magnétiques statiques.
5.1 Choix du matériau Heusler : Co2MnSi
Comme précisé dans l’introduction du chapitre, dans ce travail nous nous sommes
intéressé aux matériaux Heusler à faibles pertes magnétiques. En 2009, Lui et al. [41]
ont prédit théoriquement que le facteur d’amortissement magnétique dans les alliages
Co2MnSi (CMS), dans sa phase L21, pourrait être aussi faible que 0, 6 × 10−4. Cette
valeur est comparable au facteur d’amortissement du YIG monocristallin déposé sur
GGG, que nous rappelons, est l’un des matériaux magnétiques le plus utilisés dans les
dispositifs hyperfréquences. C’est principalement cette raison qui a influencé notre choix
pour cet alliage.
Un autre point important de cet alliage, qui n’est pas complètement lié à notre thé-
matique, mais qui mérite d’être mentionné ici, est la prédiction théorique de son caractère
demi-métallique [80][38]. Cette caractéristique est très avantageuse pour des applications
en spintronique nécessitant l’utilisation de matériaux avec un grand rendement au niveau
de l’injection de courant polarisé en spin. Récemment, plusieurs groupes [81][82], [39],
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ont montré qu’il est possible d’atteindre des pourcentages de MagnétoRésistance Tunnel
(TMR) très élevés : jusqu’à 182% à température ambiante pour une Jonction Tunnel
Magnétique (MTJ) de Co2MnSi/MgO/Co2MnSi, montrant expérimentalement le grand
potentiel de cet alliage.
5.2 Choix du substrat
En 2008, Ishikawa et al. [83] ont montré qu’il est possible de déposer des couches épi-
taxiées de CMS sur MgO (001) par pulvérisation cathodique. Lors de ce dépôt, la maille
du CMS croît tournée de 45˚ par rapport à celle du MgO, et le désaccord de paramètre
de maille est mCMS/MgO = −5, 1%.
Notre choix du substrat s’est donc porté naturellement vers MgO (001). En plus
de permettre la croissance cristalline du CMS, ce matériau est souvent utilisé pour la
réalisation de barrières dans les MTJ (de type Fe/MgO/Fe), où il a été démontré que la
barrière de MgO permet d’atteindre des grandes valeurs de TMR [84].
5.3 Dépôt de Co2MnSi(001) sur MgO(001)
Nous avons précisé dans le paragraphe 3.1.2, que la pulvérisation cathodique en
configuration face-à-face est particulièrement bien adaptée pour déposer des alliages à
partir des cibles stœchiométriques. De plus, le bâti de dépôt PLASSYS (voir paragraphe
3.1.3), permet le dépôt de matériaux dans cette configuration. C’est pour ces raisons que
nous avons décidé de déposer CMS(001) sur MgO(001) par pulvérisation cathodique en
configuration face à face à partir des cibles stœchiométriques (Co50%Mn25%Si25%). Ces
dernières ont été obtenues par frittage mécanique. Par la suite, les différents étapes qui
ont permis l’obtention des couches monocristallines de CMS sont détaillées.
5.3.1 Préparation du substrat
Nous emplyons des substrat commerciaux monocristallin de MgO(001) fournis par
CRYSTAL (fournisseur : NEYCO) de 10 par 10 mm2 avec une face polie pour l’épitaxie
(epi-polished). Pour les préparer, nous leur faisons subir systématiquement un recuit ther-
mique permettant de diminuer la rugosité de surface. Ils sont portés à une température
de 750˚ C pendant une heure. Il a été montré [85] qu’une couche tampon homoépitaxiée
bloque la diffusion de C vers la surface, réduit le nombre de défauts sur celle-ci et et
permet l’obtention d’une couche 2D plane favorisant la croissance épitaxiale de la couche
à venir. C’est pour cette raison que nous déposons une couche de MgO de 15 nm environ
sur les substrats avant le dépôt de la couche de Heusler. Cette couche tampon est dépo-
sée par pulvérisation cathodique RF en configuration face-à-face à partir d’une paire de
cibles de MgO avec un plasma réactif d’argon et d’oxygène.
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Figure 5.1 – Cliché de diffraction RHEED du substrat de MgO après homoépitaxie.
En a), la direction du faisceau a été parallèle à la direction [100]MgO. En b) la direction
du faisceau a été parallèle à la direction [110]MgO.
Le contrôle de l’état cristallin de la surface est effectué in-situ par RHEED (section
3.2.4). Sur la figure 5.1, nous pouvons observer un cliché typique de RHEED des substrats
après le dépôt de la couche tampon. Les longs traits continus et l’apparition des lignes
de Kikuchi indiquent la bonne qualité cristalline de la surface et la faible rugosité.
5.3.2 Détermination des conditions de croissance
Les couches de Co2MnSi ont été déposées par pulvérisation cathodique RF en confi-
guration face-à-face avec des cibles stoechiométriques placées sur chaque électrode. Le
plasma est un plasma non réactif d’argon, ce qui diminue des réactions indésirables du
matériau à déposé, et augmente les probabilités de garder la composition des cibles. Le
substrat est placé à une distance d’environ 5 cm au-dessus des ces dernières.
Les paramètres qui peuvent être modifiés lors du dépôt sont principalement :
– La puissance RF ;
– la pression d’argon ;
– la température de dépôt ;
– la température de recuit.
La puissance RF et la pression d’argon sont étroitement liées à la vitesse de dépôt.
Plus elles seront élevées, plus le plasma sera dense et plus de matière sera percutée
et arrachée des cibles. Nous avons décidé de fixer la puissance à 100 W et la pression à
5×10−3 mbar. Ces conditions donnent lieu à des vitesses de dépôt d’environ 1,5 nm/min.
Nous avons ensuite optimisé la température de dépôt afin d’obtenir des couches
minces de Co2MnSi épitaxiées. Ainsi, plusieurs échantillons ont été déposés en faisant
varier la température du substrat lors du dépôt. Il s’avère que les échantillons de meilleure
qualité en surface ont été s ceux déposés à haute température (supérieure à 450 C˚). Cela
est montré dans la figure 5.2.
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Figure 5.2 – Clichés de diffraction RHEED des couches de Co2MnSi déposées sur
MgO(001) à température ambiant (en haut), à 300˚ C (au milieu) et à 600˚ C (en bas).
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5.3.3 Vérification des propriétés structurales d’un échantillon déposé
à 600˚ C et recuit à 800˚ C
Nous avons décidé d’approfondir l’étude structurale d’un échantillon déposé à 600˚ C
et recuit à 800˚ C pendant une heure. Tout d’abord, sur la figure 5.3, nous pouvons
observer deux clichés de diffraction RHEED faits à 45˚ l’un par rapport à l’autre. Sur
l’image (b) l’écart entre les lignes est plus grand que celui des lignes dans l’image (a). Cela
nous a permis d’identifier les directions azimutales [100]CMS et [110]CMS. De plus, ces
deux directions sont parallèles aux direction [110]MgO et [100]MgO respectivement, ce qui
vérifie la relation d’épitaxie attendue : (001)[110]CMS ‖ (001)[100]MgO. La présence des
lignes sur les clichés suggère une croissance épitaxiale de la couche de CMS. Cependant,
elles sont légèrement discontinues et des points satellites peuvent être observés d’une
part est d’autre de la ligne centrale du cliché (a). Cela pourrait signifier que la croissance
du CMS à cette température se fasse de manière 3D avec apparition de facettes sur les
îlots tridimensionnels[86].
Figure 5.3 – Clichés de diffraction RHEED d’une couche de Co2MnSi. En a), la
direction du faisceau a été parallèle à la direction [100]MgO ‖ [110]CMS. En b) la direction
du faisceau a été parallèle à la direction [110]MgO ‖ [100]CMS.
Nous avons ensuite fait des mesures de diffraction de rayons-X en configuration θ−2θ
avec un diffractomètre Seifert XRD 3000 TT (figure 5.4). Nous pouvons observer la pré-
sence des pics qui correspondent à la diffraction de Bragg des plans (002) (2θ = 32˚ )
et des plans (004) (2θ = 66˚ ) du CMS. La présence de ces deux pics indique que la
croissance du CMS sur du MgO se fait préférentiellement le long de la direction [001].
Pour la dernière étape de cette vérification, nous avons effectué une étude par Mi-
croscopie Electronique en Transmission (TEM pour Transmission Electron Microscopy)
en section transverse. Cette étude à été faite à partir d’un échantillon aminci d’abord
mécaniquement et ensuite par un polissage par faisceau d’ion à l’aide d’un équipement
commercial. Les images ont été obtenues dans un microscope FEI Titan équipé d’un
correcteur d’aberrations sphériques (CEOS) avec une tension d’accélération du faisceau
électronique de 300 kV.
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Figure 5.4 – Spectre de diffraction de Rayons-X de l’échantillon de Co2MnSi déposé
à 600 C˚. L’axe des ordonnées est en échelle logarithmique.
Nous présentons, sur la figure 5.5.a, une image de TEM à haute résolution (HR-
TEM). Cette image montre que la couche de CMS est épitaxiée. En effet, les rangés des
colonnes atomiques son visibles et l’interface entre le substrat et la couche est nette. La
figure 5.5.b, correspond au cliché de diffraction électronique de l’échantillon. Ce dernier
permet de confirmer la relation d’épitaxie prévue : (001)[110]CMS ‖ (001)[100]MgO. En
outre, le degré d’ordre cristallin peut être vérifié à partir du cliché de diffraction. La
présence des pics de diffraction de la famille des plan {111} suggère un taux élevé de
phase L21 dans l’échantillon. En effet, la phase partiellement désordonnée B2 est caracté-
risée par l’absence de pics de diffraction de plans impairs (h, k et l = nombre impair) [87].
En conclusion, l’ensemble des caractérisations structurales montre que nous avons été
capables de déposer une couche épitaxiale de Co2MnSi(001) par pulvérisation cathodique,
sur MgO(001). Les meilleurs échantillons auront ainsi été obtenus pour des températures
de dépôt de 600˚ C et de recuit de 800˚ C.
5.4 Effet de l’épaisseur sur les propriétés structurales et ma-
gnétiques statiques de l’alliage Co2MnSi
Dans les dispositifs à base de couches minces, il est important de connaître l’évo-
lution des propriétés avec l’épaisseur de la couche. Pour cela, nous avons élaboré cinq
échantillons de différentes épaisseurs. Les conditions de dépôt pour ces derniers ont été
identiques (dépôt à 600˚ C et recuit à 800˚ C). Le seul paramètre qui a varié est le temps
de dépôt (5 à 60 min). Après dépôt de la couche CMS, une fine couche protectrice (5
nm) de MgO est déposée à température ambiante (couche amorphe ou nanocristalline,
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Figure 5.5 – Images issues d’un étude TEM sur un échantillon de Co2MnSi. a) est
une image haute résolution. b) est un cliché de diffraction électronique.
aucune considération quant à sa croissance n’étant prise). Dans cette section, l’évolution
des propriétés structurales et magnétiques statiques de l’alliage Co2MnSi avec l’épaisseur
sera détaillée.
5.4.1 Propriétés structurales
Tout d’abord, la qualité cristalline des échantillons a été vérifiée par RHEED lors du
dépôt. Les cinq échantillons présentent des clichés RHEED très similaires avec des lignes
continues et bien définies qui montrent leur croissance épitaxiale. Nous avons ensuite
fait des mesures de rayons-X. Les pics de diffraction associés aux plans (002) et (004)
du CMS sont présents pour chaque échantillon, confirmant là encore la bonne qualité
cristalline des dépôt et la croissance orientée [001].
Les épaisseurs des échantillons ont été déterminées à partir des mesures de réflectivité
de rayon-X (RRX). Ces dernières, ont été effectuées dans un diffractomètre commercial
4-cercles PANalytical X’Pert PRO MRD, avec des angles d’incidence faibles. Les spectres
de réflectivité présentent des oscillations dont la période est directement liée à l’épaisseur
de l’échantillon étudié. En outre, un ajustement de la courbe de réflectivité permet de
déterminer la valeur effective de la rugosité (via le coefficient de Debye-Waller, équivalent
à la rugosité RMS) à l’interface entre le CMS et la couche protectrice. Ces ajustements
(figure 5.6) ont été faits avec le logiciel de simulation SimulReflec. Un récapitulatif des
résultats est présent dans le tableau 5.1.
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Temps de dépôt (min) Epaisseur (nm) RMS (nm) Δω (˚ )
5 7 0,2 1,6
10 15 0,3 1,6
30 38 0,2 1,2
45 67 0,3 0,9
60 93 0,3 0,7
Table 5.1 – Récapitulatif des épaisseurs et rugosités pour les cinq échantillons de
Co2MnSi déterminées par XRR.
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Figure 5.6 – Spectre de réflectivité de Rayons-X d’une couche de 93 nm (en haut)
et d’une couche de 7 nm (en bas). L’axe des ordonnées est en échelle logarithmique.
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Nous avons également effectué des mesures de diffraction de rayons-X autour du pic
de diffraction des plans (004) (ω-scan). Les courbes sont ajustées par une fonction de
Voigt afin d’obtenir la largueur à mi hauteur (δω). Les valeurs obtenues sont présentes
dans le tableau 5.1. La largeur du pic de diffraction peut être augmentée à cause de
défauts ou des contraintes. Le fait que la valeur de δω diminue avec l’épaisseur pourrait
signifier que la maille est fortement contrainte et déformée à l’interface CMS/MgO et
qu’avec l’augmentation de l’épaisseur, la maille se relaxe pour retrouver la valeur du
massif. Il est possible que la croissance se fasse à travers des dislocations de misfit dues
au désaccord de paramètre de maille de -5,1% entre le CMS et le MgO.
Afin de mieux comprendre les mécanismes de croissance des couches CMS en fonc-
tion de l’épaisseur, nous avons fait une étude HRTEM, à l’interface CMS/MgO (figure
5.7). Cette étude nous a permis non seulement de valider les épaisseurs déterminées par
RRX, mais également d’étudier localement la qualité structurale des interfaces et l’état
des contraintes de la couche épitaxiale. Les images HRTEM réalisées pour les différents
dépôts révèlent toutes une interface CMS/MgO cohérente avec la relation d’épitaxie :
(001)[110]CMS ‖ (001)[100]MgO.
Sur certaines images HRTEM de quelques couches (figure 5.7), une zone moins bien
cristallisée apparaît à l’interface substrat/couche. Celle-ci résulte très probablement d’un
effet d’amincissement préférentiel lors de la préparation de la lame mince pour les études
TEM.
L’analyse quantitative des images HRTEM permet également d’obtenir des cartogra-
phies quantitatives de l’état de déformation des couches épitaxiales. Nous avons pour cela
utilisé la méthode des phases géométriques (GPA pour Geometrical Phase Analyses)[88].
Cette méthode permet, à partir de l’étude des variations de périodicité dans une image
HRTEM, de cartographier les déformations de régions de cette image vis-à-vis d’une zone
prise comme référence. La technique GPA consiste à décomposer l’image HRTEM dans
l’espace de Fourier et analyser les composantes de Fourier de deux fréquences spatiales
correspondant à deux systèmes de franges périodiques dans l’espace direct. La com-
binaison des variations de phase (phases géométriques) de ces deux composantes non
colinéaires permet de remonter aux variations locales de périodicité au sein de l’image
HRTEM vis-à-vis d’une zone de référence où ces variations sont nulles.
La méthode GPA nous permet donc de mesurer l’état de déformation relative de la
couche de CMS par rapport au substrat qui est choisi comme zone de référence. Si la
couche est complètement relaxée, la déformation relative mesurée par GPA correspond
au misfit entre le CMS et MgO (mCMS/MgO = −5, 1%). Dans le cas où la couche épitaxiée
reste complètement ou partiellement contrainte, la mesure obtenue par GPA permet de
mesurer cet état de déformation.
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Figure 5.7 – Images TEM haute résolution. A gauche, l’échantillon CMS1 et à droite,
l’échantillon CMS5.
Figure 5.8 – Représentation TEM haute résolution permettant de visualiser les
contraintes. A gauche, la couche de 7 nm et à droite, la couche de 93 nm.
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Nous avons appliqué cette méthode pour analyser l’état de déformation de la couche
la plus fine (7 nm) et de la couche la plus épaisse (93 nm). Dans les deux cas, nos
études quantitatives indiquent une déformation relative de -5,1% (figure 5.8), ce qui
implique que les deux couches sont complètement relaxées. Cette méthode permet en
outre de visualiser les dislocations de misfit et de cartographier les zones de contraintes
avoisinant les cœurs de ces dislocations à l’interface CMS/MgO.
5.4.2 Propriétés magnétiques statiques des échantillons de Co2MnSi
en fonction de l’épaisseur
L’étude structurale montre que les échantillons de différentes épaisseurs sont com-
plètement relaxés. Cela vaut dire que la qualité cristalline des couches est similaire et
indépendante de l’épaisseur. A présent nous nous intéressons à l’évolution des propriétés
magnétiques statiques des couches en fonction de l’épaisseur.
Nous avons principalement utilisé deux techniques : une expérience de Magnétomé-
trie par Echantillon Vibrant (VSM, cf. section 3.3.1) et une expérience basée sur l’effet
Kerr Magnéto-Optique (MOKE, cf. section 3.3.2). La première nous a permis de mesu-
rer l’aimantation à saturation des échantillons. Avec la deuxième technique, nous avons
étudié l’anisotropie magnétocristalline pour des champs appliqués le long des axes cris-
tallographiques dans le plan des couches (directions : [100] [110] [100] [110]).
Mesures de l’aimantation
La figure 5.9 présente une mesure VSM faite sur l’échantillon de 38 nm de Co2MnSi.
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Figure 5.9 – Mesure de VSM faite sur l’échantillon de 38 nm de CMS. A gauche,
la mesure brute et à droite la courbe après correction de l’apport diamagnétique du
substrat de MgO.
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Le champ magnétique statique a été appliqué dans le plan de la couche (direction
[100]). Afin de connaître la valeur de l’aimantation à saturation, nous corrigeons l’apport
diamagnétique du substrat de MgO. Ensuite, la valeur du moment magnétique total de la
couche est relevée pour un champ appliqué de 0,25 T. Enfin, cette valeur est divisée par
le volume de l’échantillon mesuré. Un récapitulatif des valeurs de MS, obtenues pour les
différents échantilons, est présenté dans le tableau 5.2. La valeur d’aimantation théorique
de l’alliage Co2MnSi est de 5 μB/f.u.[89]. Pour une maille de 0.565 nm du CMS, l’aiman-
tation est de 1,29 T. Les valeurs mesurées sont en bon accord avec la valeur théorique,
cependant, les échantillons les plus fins montrent une augmentation de leur aimantation
volumique. Une interprétation de ce comportement est donnée dans le paragraphe 7.2.
Epaisseur (nm) μ0MS ± 0, 02 (T) μ0HC ± 0, 2 (mT)
7 1,37 1,7
15 1,31 0,7
38 1,25 0,4
67 1,27 0,6
93 1,25 0,5
Table 5.2 – Tableau des valeurs d’aimantation à saturation et de champ coercitif des
couches de Co2MnSi de différentes épaisseurs.
Mesures de l’anisotropie magnétocristalline
Nous avons ensuite étudié l’anisotropie magnétocristalline des échantillons par MOKE
longitudinal. La figure 5.10, présente les mesures de rotation Kerr, de l’échantillon de 38
nm, en fonction du champ appliqué, avec celui-ci appliqué le long de la direction [110]CMS
et le long de la direction [100]CMS.
Lorsque le champ est appliqué le long de la direction [110]CMS, le cycle présente un
retournement abrupt de l’aimantation. Cela est caractéristique d’une direction de facile
aimantation. En revanche, lorsque le champ est appliqué le long de la direction [100]CMS,
il est nécessaire d’appliquer un champ plus élevé afin de saturer l’aimantation (∼ 40
mT). Cela implique que cette direction est une direction de difficile aimantation. Ce
comportement est analogue à celui de l’alliage Co2FeAl présentés dans la section 4.1.3,
c’est-à-dire, une anisotropie d’ordre quatre dans le plan de la couche, avec les directions
de facile aimantation parallèles aux directions de la diagonale de la maille de CMS.
D’après la symétrie cubique de la maille de CMS, nous attendions que les mesures
pour le champ appliqué le long des directions [110]CMS et [110]CMS soient équivalentes.
Cependant, lorsque le champ est appliqué le long de la direction [110]CMS, le retourne-
ment de l’aimantation n’est plus abrupte. En effet, le cycle présente une "marche" (figure
5.11). Ce comportement est souvent traduit par une anisotropie uniaxiale superposée à
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Figure 5.10 – Mesures MOKE de l’échantillon avec 38 nm de Co2MnSi, pour le
champ appliqué le long des directions [110]CMS et [100]CMS.
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l’anisotropie cubique [90][91][92]. L’origine de cette anisotropie est mal comprise, mais
elle est souvent attribuée à la présence de terrasses à la surface du substrat. Ces der-
nières, peuvent provenir du procédé de découpe industrielle, et cela pourrait influencer
sur la croissance de la couche de CMS, et par conséquence produire cette anisotropie
uniaxiale.
Afin d’étudier l’évolution des cycles avec l’épaisseur de la couche de CMS, nous com-
parons les mesures MOKE de deux directions de facile aimantation des échantillons de
7 et 93 nm (figure 5.12). L’effet de l’anisotropie uniaxiale est moins important pour
l’échantillon le plus épais. En effet, la "marche" de la mesure de l’échantillon de 7 nm
est bien définie alors que les deux cycles de l’échantillon de 93 nm sont presque identiques.
-40
-20
0
20
40
θ k
er
r x
10
-3
  (
°)
-4 -2 0 2 4
B (mT)
 0° ([110]CMS)
 90° ([1-10]CMS)
7 nm
20
10
0
-10
θ k
er
r x
10
-3
  (
°)
-4 -2 0 2 4
B (mT)
 0° ([110]CMS)
 90° ([1-10]CMS)
93 nm
Figure 5.12 – Mesures MOKE faites pour le champ appliqué le long des deux direc-
tions de facile aimantation dans le plan de la couche ([110]CMS et [1-10]CMS). A gauche,
les mesures de l’échantillon de 7 nm et à droite les mesures de l’échantillon de 93 nm.
Nous rappelons que la technique de MOKE consiste à envoyer un faisceau de lumière
sur la surface des échantillons. Ce dernièrs étant conducteurs, le faisceau ne pénètre pas
profondément. Cette technique sonde essentiellement la surface des échantillons. Du fait
que l’effet de l’anisotropie uniaxiale est d’autant plus important que la couche est mince
implique que cet effet trouve bien son origine à l’interface entre le substrat et la couche
de CMS. Toutefois, il faut noter que les ordres de grandeur entre l’anisotropie uniaxiale
et l’anisotropie cubique sont très différents. En effet, l’anisotropie uniaxiale pourrait être
représentée par un champ d’anisotropie de l’ordre de 1 mT, alors que l’anisotropie cu-
bique pourrait être représentée par un champ de l’orde de 40 mT. Des mesures de RFM
devrait nous permettre d’identifier les contributions principales à la dynamique de l’ai-
mantation dans les couches de CMS (paragraphe 6.3.1).
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Par ailleurs, les champs coercitifs des cycles diminuent avec l’augmentation de l’épais-
seur (voir tableau 5.2). Ce comportement pourrait être relié aux contraintes à l’interface
substrat/CMS. Les échantillons les plus minces sont plus sensibles aux effets d’interface
que les échantillons plus épais. Or, l’étude HRTEM montre l’existence des contraintes
importantes à l’interface MgO/CMS dues au désaccord de paramètre de maille de -5,1%
entre les deux matériaux. Ces contraintes pourraient être à l’origine des élargissement
des cycles des échantillons les plus minces. Nous pouvons toutefois mentionner que le
champ coercitif de nos échantillons est faible, montrant que le matériau étudié est un
matériau doux.
5.5 Conclusion du chapitre
Dans ce chapitre, nous avons détaillé la méthodologie adoptée afin d’obtenir des
couches minces épitaxiées de CMS(001) sur MgO(001) par pulvérisation cathodique. Les
échantillons qui présentent la meilleure qualité cristalline sont ceux déposés à 600˚ C et
recuits à 800˚ C. Nous avons utilisé ces conditions pour élaborer une série d’échantillons
de CMS avec différentes épaisseurs (7 à 93 nm). A partir de cette série, nous avons
étudié les propriétés structurales et magnétiques statiques de l’alliage CMS en fonction de
l’épaisseur. Nous avons montré, par une étude HRTEM, que les échantillons sont épitaxiés
et complètement relaxés. Les couches magnétiques présentent une anisotropie cubique et
une anisotropie uniaxiale superposées, dont les ordres de grandeurs sont très différents.
Nous avons montré que cette anisotropie additionnelle provient d’effets d’interface dont
les origines sont encore peu claires.
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Chapitre 6
Dépendance en épaisseur des
propriétés magnétiques dynamiques
du Co2MnSi déposé sur MgO(001)
Dans le chapitre précédent, nous expliquons la façon dont cinq échantillons épitaxiés
de Co2MnSi, avec différentes épaisseurs, ont été déposés. A présent, nous nous concen-
trons sur les propriétés dynamiques de ces échantillons. Ils ont été étudiés au moyen
de la technique de Résonance Ferromagnétique. L’intérêt de cette dernière est de per-
mettre d’accéder à différentes paramètres magnétiques d’un échantillon : la constante
d’anisotropie magnétocristalline, l’aimantation à saturation, le facteur gyromagnétique,
la constante d’échange et le facteur d’amortissement magnétique.
Bien que l’expérience de RFM, développée pendant ce travail de thèse, a permis d’étu-
dier l’alliage Co2FeAl, nous avons montré les limites liées au faible champ magnétique
pouvant être atteint. Cet inconvénient, empêche la détermination précise des grandeurs
magnétiques du système étudié. C’est pour cette raison que nous avons décidé d’utiliser
une expérience RFM capable d’atteindre des champs plus élevés et permettant de faire
des mesures dans différentes configurations angulaires. Une collaboration avec le Labo-
ratoire de Magnétisme de Bretagne (LMB), situé à Brest, nous a permis d’accéder à une
telle expérience.
Dans ce chapitre, les spécificités de cette expérience sont d’abord détaillées. Ensuite,
nous présentons les différentes configurations de mesures dans lesquelles les échantillons
ont été étudiés. Ces dernières ont été exploitées par moyen de simulations numériques.
Dans la dernière partie de ce chapitre, la méthodologie adoptée afin d’obtenir les gran-
deurs magnétiques des échantillons est présentée. Ce chapitre se limite à la description
des résultats expérimentaux et des simulations numériques. L’analyse et l’interprétation
des résultats sont données dans le chapitre suivant (chapitre 7).
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6.1 Montage expérimental
Le montage de l’expérience RFM du LMB est très proche de celui décrit dans la
section 4.2.1. Le principal avantage du montage au LMB provient de l’électroaimant.
Ce dernier, est disposé sur une plaque tournante, le rendant capable de tourner de 360˚
autour de l’axe vertical. De plus, il bénéficie d’un système de refroidissement qui lui
confère une grande stabilité à forts champs magnétiques. Avec cet appareil il est possible
d’atteindre 2 T. Par ailleurs, le source RF permet d’atteindre une fréquence de 40 GHz.
Figure 6.1 – Schéma du repère des coordonnées utilisé pour les mesures RFM.
Pour des questions de facilité vis-à-vis des dimensions physiques des échantillons,
nous avons décidé de définir les angles θH et ϕH du champ magnétique en coordonnées
sphériques par rapport aux directions cristallographiques du MgO. Nous rappelons que
la maille cubique du CMS croît avec une rotation de 45˚ par rapport à celle du MgO,
c’est-à-dire que la direction [100] du MgO est parallèle à la direction [110] du CMS. Sur
la figure 6.1, le repère de mesures est représenté.
Les cinq échantillons, d’épaisseurs différentes, ont été étudiés à l’aide de cette expé-
rience de RFM sous deux configurations du champ magnétique appliqué : mesures "dans
le plan" et mesures "hors-plan". Pour chaque configuration, une cellule de mesure diffé-
rente a été utilisée. Cela est illustré sur la figure 6.2. Il faut noter que le champ excitateur
est toujours fixe, et que seul le champ statique change. Les lignes de transmissions ont
une largeur de 500 μm, et un court-circuit est placé en bout de ligne.
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Figure 6.2 – Schéma des deux configurations de l’expérience de RFM du LMB.
6.2 Configurations des mesures
Au total, nous avons effectué six mesures par échantillon, trois dans le plan et trois
hors-plan. Un schéma récapitulatif des différentes mesures est montré sur la figure 6.3.
Pour le champ statique appliqué dans le plan de la couche (θH = 90˚ ), nous avons
fait deux mesures en fréquence et une mesure en rotation.
– Fréquence : champ parallèle à une direction de facile aimantation (ϕH = 0˚ ).
– Fréquence : champ parallèle à une direction de difficile aimantation (ϕH = 45˚ ).
– Rotation : rotation en ϕH, à 20 GHZ.
Pour le champ appliqué hors du plan de la couche, nous avons fait une mesure en
fréquence et deux mesures en rotation.
– Fréquence : champ appliqué perpendiculairement au plan de la couche (θH = 0˚ ).
– Rotation : rotation en θH, à 14 GHz, avec ϕH = 0˚ (direction facile).
– Rotation : rotation en θH, à 14 GHz, avec ϕH = 45˚ (direction difficile).
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Figure 6.3 – Schéma récapitulant les différentes configurations des mesures RFM
faites sur les cinq échantillons de Co2MnSi d’épaisseurs différentes.
6.3 Description des mesures RFM des échantillons Co2MnSi
pour différentes épaisseurs.
Dans cette section, les champs de résonance et les largeurs à mi-hauteurs, obtenus ex-
périmentalement dans les différentes configurations, sont présentées de façon descriptive.
Avant de détailler les mesures, quelques remarques concernant les spectres et les modes
suivis dans les différentes configurations sont données. Sur la figure 6.4, nous présentons
deux spectres de l’échantillon de 38 nm. Le spectre à gauche a été obtenu pour le champ
appliqué le long d’une direction de facile aimantation ([110]CMS) avec une fréquence de
20 GHz. Le spectre à droite a été obtenu pour le champ appliqué perpendiculairement à
la surface de la couche (θH = 0˚ ) avec une fréquence de 14 GHz. Dans les deux courbes,
un pic intense est présent et un deuxième pic à plus faible champ peut être aperçu.
Le premier correspond au mode fondamental alors que le second a été attribué à un
mode stationnaire d’onde de spin (Perpendicular Standing Spin Wave - SSW). En effet,
les valeurs de constante d’échange trouvées dans la littérature [93] [94], confirmeraient
la présence du premier mode SSW aux alentours de la position en champ à laquelle le
deuxième pic (pic à bas champ de faible intensité) a été détecté.
Dans l’ensemble des mesures, uniquement le premier mode SSW a pu être observé, et
seulement pour les trois échantillons les plus épais. Cela est montré sur la figure 6.5, où
nous montrons les spectres des cinq échantillons obtenus pour le champ appliqué le long
de la direction [110]CMS à 20 GHz. L’écart, entre le mode fondamental et le pic à plus
bas champ, semble évoluer comme l’inverse de l’épaisseur. Cela confirme que ce mode
est de type SSW.
6.3 Description des mesures RFM des échantillons Co2MnSi pour
différentes épaisseurs. 117
0.4
0.2
0.0
-0.2
Si
gn
al 
de
 l'
am
pli
fic
at
eu
r (
u.
a.
)
1.801.751.701.651.601.551.501.45 B (T)
14 GHz
Champ perpendiculaire au plan
0.2
0.1
0.0
-0.1Si
gn
al 
de
 l'
am
pli
fic
at
eu
r (
u.
a.
)
0.40.30.20.10.0
B (T)
20 GHZ
Champ appliqué dans le plan Modefondamental
Mode
fondamental
SSW SSW
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Les champs de résonance du mode fondamental et du mode SSW, ainsi que la largeur
à mi-hauteur du mode fondamental ont été étudiés dans les différentes configurations
décrites précédemment et nous présentons les résultats par la suite.
6.3.1 Mesures en rotation dans plan
Tout d’abord, nous commençons par décrire les mesures faites avec le champ appli-
qué dans le plan de la couche. Dans le chapitre précédent (section 5.4.2), nous avons
évoqué la présence d’une anisotropie cubique avec une anisotropie uniaxiale superposée.
Afin de connaître l’effet de cette anisotropie sur la réponse dynamique des échantillons,
nous avons fait des mesures de rotation du champ statique dans le plan de la couche
(angle ϕH). Ces mesures ont été faites avec un champ hyperfréquence de 20 GHz. Cette
fréquence a été choisie afin de pouvoir suivre l’évolution du mode fondamental et du
mode stationnaire avec la variation de l’angle ϕH. Sur la figure 6.6, nous représentons les
champs de résonance du mode fondamental Hr et du mode SSW HSSW en fonction de
l’angle ϕH. Nous rappelons que le champ de résonance est la valeur du champ appliqué
à la résonance, c’est-à-dire, le champ pour lequel la dérivé du signal mesuré s’annule.
L’erreur pour cette mesure est considérée inférieure à la taille des points.
0.25
0.20
0.15
0.10
0.05
μ 0
 H
ss
w 
(T
)
18013590450
ϕH (°)
 93 nm
 67 nm
 38 nm
Mode SSW
0.40
0.35
0.30
0.25
μ 0
 H
r (
T)
18013590450
ϕH (°)
 93 nm
 67 nm
 38 nm
 15 nm
  7 nm
Mode fondamental
Figure 6.6 – Champ de résonance en fonction de l’angle ϕH des cinq échantillons de
Co2MnSi de différentes épaisseurs. A gauche, le mode fondamental et à droite, le mode
SSW.
Concernant le mode fondamental, les cinq échantillons montrent un maximum et mi-
nimum alternés tous les 45˚ . Ce comportement est dû à l’anisotropie magnétocristalline
cubique. Un minimum de champ de résonance correspond à une direction de facile ai-
mantation et un maximum, à une direction de difficile aimantation. D’après les mesures
statiques de MOKE (cf. section 5.4.2), il a été montré que les deux directions de facile
aimantation ne sont pas équivalentes ([110]CMS et [110]CMS). De plus, nous avons men-
tionné que cet effet est plus important dans l’échantillon de plus faible épaisseur. C’est
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pour cette raison que nous nous attendions à observer une différence notable entre deux
maxima (ou deux minima) dans la mesure de l’échantillon de 7 nm. Cependant, dans la
courbe en cercles rouges de la figure 6.6, les maxima (et de la même façon les minima)
sont très proches en champ. L’ordre de grandeur du champ lié à l’anisotropie uniaxiale
observée par MOKE est de l’ordre de 1 mT, qui est proche de l’ordre de l’erreur esti-
mée des mesures. C’est pour cela que par la suite, nous avons considéré la contribution
de l’anisotropie uniaxiale, sur la réponse dynamique des échantillons, comme négligeable.
Par ailleurs, il est possible de constater que les courbes des trois échantillons les plus
épais sont presque superposées, alors que les courbes des échantillons de 7 nm et 15 nm
d’épaisseur sont décalées vers des champs plus faibles. Cela suggère une augmentation de
l’aimantation à saturation qui pourrait être en accord avec les mesures statiques issues
du VSM (section 5.4.2). En outre, la différence en champ de résonance entre un maxi-
mum et un minimum pour l’échantillon de 7 nm est plus grande que pour l’échantillon
de 93 nm (0,08 T comparé à 0,05 T). Cela pourrait signifier un champ d’anisotropie
cubique plus élevé pour l’échantillon de faible épaisseur. Ces constatations ont été prises
en compte dans la partie consacrée à l’exploitation des mesures (section 6.4).
Concernant le mode SSW, le champ de résonance du mode HSSW a été tracé en
fonction de l’angle ϕH pour les trois échantillons où le mode a été détecté. De manière
similaire au mode fondamental, ce mode présente une anisotropie d’ordre 4 (des maxima
et des minima séparés de 45˚ ). Cela montre que la résonance de ce mode est également
régie par l’anisotropie magnétocristalline cubique. Par ailleurs, nous ne pouvons pas aper-
cevoir un effet lié à une anisotropie uniaxiale, confirmant ainsi le choix de négliger sa
contribution. De plus, le mode stationnaire est d’autant plus éloigné en champ du mode
fondamental que l’épaisseur diminue. En effet, la différence moyenne en champ entre le
mode fondamental et le mode SSW pour l’échantillon de 93 nm est proche de 0,05 T,
alors que pour l’échantillon de 38 nm, l’écart est proche de 0,24 T. Ce comportement
est dû au fait que le mode stationnaire est un mode qui se crée perpendiculairement
aux plans de la couche et dépend donc de son épaisseur. Dans la section 2.6.2, il a été
mentionné que dans le cas d’un pinning parfait ou libre, au niveau des deux interfaces,
le vecteur d’onde d’un tel mode est π/d, où d est l’épaisseur. Or, dans les expressions du
champ de résonance de ce mode (eq. 2.95 et 2.96 ), nous retrouvons le terme du vecteur
d’onde au carré. Cela explique l’évolution en 1/d2 de la différence en champ entre le
mode fondamental et le mode stationnaire.
Maintenant, nous allons nous intéresser à la largeur à mi-hauteur. La figure 6.7, pré-
sente les ΔH en fonction de ϕH, pour les cinq échantillons. Nous rappelons que nous
avons d’abord mesuré le ΔHpp qui est la différence en champ pic-à-pic de la dérivé du
signal. Cette valeur a ensuite été multipliée par
√
3 afin de retrouver la valeur de la
largeur à mi-hauteur ΔH du signal (supposé de forme lorentzienne), comme proposé par
Patton [74]. L’échantillon de 7 nm, présente des variations faibles avec l’angle ϕH, alors
que les échantillons plus épais ont une valeur minimale pour le champ appliqué le long
des directions difficiles (45˚ et 135˚ ), et des valeurs plus élevées pour le champ appliqué
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Figure 6.7 – A gauche, largeur à mi-hauteur en fonction de l’angle ϕH des cinq
échantillons de Co2MnSi de différentes épaisseurs. A droite, les courbes de l’échantillon
de 7 nm et de 15 nm.
le long des directions faciles (notamment pour ϕH = 90˚ ). Par souci de lisibilité, nous
avons isolé les courbes des échantillons de 7 nm et 15 nm (dans le graphique de droite de
la figure 6.7), afin de remarquer plus facilement ces comportements. Une interprétation
de ces résultats sera donnée dans la section 7.5.
Les courbes de ΔH en fonction de ϕH sont fortement bruitées. Il faut noter que les
spectres obtenus pour cette configuration présentent une forme non symétrique. De plus,
cette dissymétrie évolue avec l’angle ϕH (figure 6.8). La supposition d’une raie d’absorp-
tion de type lorentzienne n’est plus valable et cela pourrait expliquer la forte dispersion
des points expérimentaux. Au moment de l’écriture de ce manuscrit, nous ignorons les
facteurs à l’origine de la dissymétrie des spectres, mais cela pourrait être lié à la variation
de la direction du champ appliqué par rapport à la direction du champ hyperfréquence
lorsque ϕH change. En effet, le montage expérimentale impose que la cellule soit fixe et
que l’électroaimant soit celui qui tourne. Cela veut dire que pour ϕH = 0˚ , le champ sta-
tique et le champ RF sont en configuration parallèle, alors que, pour ϕH = 90˚ , les deux
champs sont en configuration perpendiculaire. Cette différence de configuration entre le
champ statique et le champ RF implique que l’excitation n’est pas strictement identique
lorsque ϕH varie.
6.3.2 Mesures en fréquence dans plan
La deuxième configuration, avec le champ appliqué dans le plan de la couche, concerne
les mesures en fréquence (f en fonction de Hres et ΔH en fonction de f). Les échan-
tillons ont été mesurés entre 2 et 40 GHz, pour le champ statique appliqué le long d’une
direction facile et le long d’une direction difficile. Pour la mesure le long de la direction
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Figure 6.8 – Spectres RFM du mode fondamental de l’échantillon de 67 nm de
Co2MnSi à 20 GHz pour ϕH égal à 20˚ , 45˚ et 90˚ .
facile, l’angle ϕH a été fixé à 90˚ . Cet angle a permis de se trouver dans une configuration
de champ RF perpendiculaire au champ statique. Pour la direction difficile, le montage
impose que le champ RF soit à 45˚ par rapport au champ statique (ϕH = 45˚ ).
La figure 6.9 présente les courbes de la fréquence en fonction des champs de résonance
pour le mode fondamental et pour le mode SSW. L’anisotropie cubique présente dans les
échantillons entraîne un écart en champ entre les courbes faites pour l’axe facile (carrés
noirs) et les courbes faites pour l’axe difficile (cercles rouges). Cet écart en champ est
aussi présent dans les courbes du mode SSW (losanges bleus et triangles roses). Nous
rappelons que nous avons uniquement détecté le premier mode SSW, et cela uniquement
pour les trois échantillons les plus épais. Nous remarquons également que plus l’échan-
tillon est épais, plus le mode SSW est proche en champ du mode fondamental, comme
observé dans les mesures en rotation.
La largeur à mi-hauteur a également été étudiée dans cette configuration. La princi-
pale difficulté dans la mesure du ΔH en fréquence, provient de la large gamme de l’étude.
Sur la figure 6.10, nous présentons des spectres de l’échantillon de 15 nm avec le champ
statique le long de l’axe facile. Lorsque la fréquence change, la symétrie des spectres est
altérée. Pour des fréquences faibles, la dissymétrie varie lentement, alors que pour des
fréquences plus élevées, elle varie rapidement.
Une explication de l’origine de ce déphasage pourrait être un champ RF non uniforme
dans toute la longueur des échantillons. Par exemple, à 30 GHz, la longueur d’onde du
signal RF est de l’ordre de 10 mm (si nous considérons la vitesse d’une onde électroma-
gnétique dans le vide). Or, la cellule de mesure est constituée d’une ligne de transmission
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Figure 6.9 – Fréquence de l’onde RF en fonction des champs de résonances du mode
fondamental et du mode stationnaire SSW des cinq échantillons de Co2MnSi.
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Figure 6.10 – Spectres RFM du mode fondamental de l’échantillon de 15 nm avec
le champ statique appliqué le long de la direction de facile aimantation (ϕH = 90˚ ).
avec un court-circuit en bout de ligne. Cette configuration crée des ondes stationnaires
avec un maximum et un minimum de champ magnétique tous les λ/2 à partir du court-
circuit. Sachant que la taille des échantillons étudiés a été de 2x2 mm2, pour certaines
fréquences, l’échantillon peut donc être soumis à un champ non uniforme dans toute sa
longueur.
Une autre hypothèse qui pourrait expliquer le déphasage est la présence des réflexions
multiples de l’onde hyperfréquence aux bords des échantillons. Ces réflexions dépendent
de la longueur d’onde est de la dimension de l’échantillon. Cela pourrait expliquer la
variation rapide de la phase pour des fréquences élevées.
Afin de minimiser l’erreur sur le ΔH, les spectres avec une forte dissymétrie n’ont pas
été pris en compte. La figure 6.11 présente les largeurs a mi-hauteur des cinq échantillons
en fonction de la fréquence. Pour le champ appliqué le long de la direction facile, les cinq
courbes ont un pente similaire. Pour le champ appliqué le long de la direction difficile, la
pente des courbes est plus faible que pour la direction facile, à l’exception de la courbe de
l’échantillon de 7 nm qui possède une pente similaire dans les deux configurations. Cela
pourrait impliquer que le facteur d’amortissement magnétiques dans nos échantillons de
Co2MnSi soit anisotrope. Un comportement anisotrope du facteur d’amortissement a
déjà été observé dans d’autres systèmes (fer cubique centré [95], GaMnAs [96]). Concer-
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Figure 6.11 – Largeurs à mi-hauteur en fonction de la fréquence pour les cinq
échantillons de Co2MnSi. A gauche, le champ a été appliqué le long de la direction
facile (ϕH = 90˚ ), et à droite, le champ a été appliqué le long de la direction difficile
(ϕH = 45˚ ).
nant le Co2MnSi, l’amortissement magnétique anisotrope a également été reporté [43].
Les auteurs attribuent ce comportement aux contraintes aux interfaces induites par la
différence de paramètre de maille.
6.3.3 Mesures en rotation hors-plan
A présent, les mesures en rotation hors-plan seront détaillées. Pour ces mesures, la
fréquence a été fixée à 14 GHz. Les champs de résonance du mode fondamental et du
mode stationnaire en fonction de θH sont présentés sur la figure 6.12. Les échantillons
étant des couches minces, il est nécessaire d’appliquer des champs élevés afin d’aligner
l’aimantation avec la direction du champ. Cela explique la forte augmentation des valeurs
de champ de résonance pour des angles proches de θH = 0˚ .
Par ailleurs, nous pouvons remarquer que les courbes faites pour une direction de
facile aimantation (ϕH = 90˚ ) et celles faites pour une direction difficile (ϕH = 45˚ ),
présentent une différence à bas champ. Cette différence est due à l’énergie magnétocris-
talline cubique présente dans les échantillons.
Si nous comparons les mesures des différents échantillons entre elles, nous pouvons
observer que les champs de résonance, lorsque θH = 0˚ , sont différents d’un échantillon
à l’autre. En effet, pour les trois échantillons les plus épais, le champ de résonance est
proche de 1,75 T, alors que pour l’échantillon de 15 nm et 7 nm cette valeur est plus
élevée. Elle est proche de 1,85 T pour l’échantillon de 15 nm, et pour celui de 7 nm,
le pic de résonance est au-delà du maximum de champ pouvant être atteint avec l’élec-
troaimant.
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Figure 6.12 – Champ de résonance du mode fondamental et du mode SSW en
fonction de l’angle θH des cinq échantillons de Co2MnSi de différentes épaisseurs. Les
mesures ont été faites à 14 GHz.
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Figure 6.13 – Largeurs à mi-hauteur du mode fondamental en fonction de l’angle
θH des échantillons de Co2MnSi de différentes épaisseurs. A gauche pour une direction
facile (ϕH = 90˚ ) et à droite pour une direction difficile (ϕH = 45˚ ). Les mesures ont
été faites à 14 GHz.
Nous avons été capables de détecter le mode SSW, pour tous les angles θH = 0˚ , lors
des mesures des deux échantillons les plus épais (93 nm et 67 nm). Pour l’échantillon de
21 nm, le pic associé à ce mode n’a pas été observé pour des angles supérieurs à 2,5˚ .
L’explication de ce comportement est donné dans le paragraphe 6.5.1.
Les largeurs à mi-hauteur, du mode fondamental, en fonction de θH sont présentées
sur la figure 6.13. Les mesures de l’échantillon de 67 nm présentaient des spectres pour
la plupart dissymétriques, et c’est pour cette raison qu’il a été exclu de cette étude. Nous
pouvons observer que les ΔH sont minimales lorsque la direction du champ est proche
de la normale θH = 0˚ et, également, lorsqu’elle est dans le plan de la couche θH = 90˚ .
Pour les deux directions (facile et difficile) les courbes présentent une forte augmentation
autour de θH = 10˚ . Cette forte augmentation du ΔH est souvent attribuée aux processus
à deux magnons [97][98][99][100][101]. De plus, les valeurs maximales de ΔH sont plus
élevées pour la mesure faites avec ϕH = 90˚ (direction facile) que celles obtenues lors
des mesures avec ϕH = 45˚ (direction difficile). Nous analysons le comportement du ΔH
dans le partie dédiée à la discussion sur le facteur d’amortissement (section 7.5).
6.3.4 Mesures en fréquence hors-plan
La dernière configuration dans laquelle les échantillons ont été étudiés concerne les
mesures en fréquence, avec θH = 0˚ , où la fréquence a été variée entre 2 et 16 GHz. Dans
cette configuration, nous avons observé deux pics en plus des pics du mode fondamental
et du mode stationnaire SSW (fig. 6.14). Ces pics apparaissent à des champs inférieurs
à la valeur de l’aimantation à saturation des échantillons (μ0MS  1, 29 T). C’est pour
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cette raison que nous nous référerons à ces pics comme pics en régime non-saturé.
-1.0
-0.5
0.0
0.5
1.0
Si
gn
al 
de
 l'
am
pli
fic
at
eu
r (
u.
a)
1.41.21.00.80.6
B (T)
Mode fondamental non-saturé
Mode fondamental
Echantillon de 93 nm à 4 GHz
-0.4
-0.2
0.0
0.2
0.4
Si
gn
al 
de
 l'
am
pli
fic
at
eu
r (
u.
a.
)
1.401.351.301.251.201.151.10
B (T)
Mode SSWMode SSW non-saturé
Zoom
Figure 6.14 – Spectres RFM de l’échantillon de 93 nm à 4 GHz pour le champ
appliqué perpendiculairement au plan de la couche.
Un des pics est lié au mode fondamental et l’autre au mode stationnaire. Pour des
fréquences faibles, les pics du mode fondamental, saturé et non saturé, sont confondus.
Lorsque la fréquence augmente, les deux pics se déplacent : le pic saturé vers les champs
plus grands et le pic non-saturé vers les champs plus faibles. Ce comportement est équi-
valent pour le mode SSW. Cela peut être observé sur la figure 6.15, où nous avons tracé
la fréquence en fonction du champ de résonance du mode fondamental et du mode SSW.
Les courbes présentent deux branches. Lorsque la fréquence augmente, une branche se
dirige vers les valeurs en champ plus faibles (régime non-saturé) et l’autre se dirige vers
les champ plus élevés et elle est linaire avec le champ (régime saturé). Si le champ est
inférieur à μ0MS, l’aimantation n’est pas alignée avec la direction du champ. Cela im-
plique que les conditions de résonance changent et c’est cette modification qui permet
l’existence des modes non-saturés.
Nous avons également regardé les largeurs à mi-hauteur du mode fondamental dans
cette configuration. La figure 6.16 présente les valeurs ΔH en fonction de la fréquence.
Nous pouvons remarquer que l’évolution du ΔH avec la fréquence n’est pas linéaire,
comme attendu d’après la relation (2.23). Les spectres du mode fondamental, mesurés
dans cette configuration, présentent une particularité. A basse fréquence, les spectres
montrent plusieurs pics, alors que pour les fréquences plus élevées, les spectres sont plus
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uniformes. Un exemple de cela est montré sur la figure 6.16, où des spectres de l’échan-
tillon de 38 nm obtenus pour différentes fréquences ont été tracés. De plus, l’apparition
des pics multiples est plus important pour les échantillons les plus épais. Ces multiples
pics pourraient être le résultat de modes magnétostatiques (voir sections 2.6.1).
Des comportements non-linéaires de la largeur à mi-hauteur en fonction de la fré-
quence ont déjà été observés pour des échantillons de YIG [102], NiFe [74] et plus récem-
ment des échantillons de (Co2Mn)1−xGex [103]. Dans ce dernier, le comportement a été
attribué à des mécanismes de relaxation lents dus aux non-uniformités. Il possible que
dans nos échantillons les inhomogénéités soient responsables de ce comportement et c’est
pour cette raison que les multiples pics apparaissent davantage dans les échantillons les
plus épais, où il est plus probable de trouver des imperfections.
Les pics multiples rendent compliqué la mesure précise du ΔH, et nous estimons
que l’erreur de cette mesure est très grande. Ainsi, pour l’obtention du facteur d’amor-
tissement magnétique, nous nous sommes limités aux mesures faites dans les autres
configurations.
6.4 Développement d’un outil de simulation
Afin d’être capables d’exploiter les mesures expérimentales, un outil de simulation
a été développé. Il est basé sur le formalisme de Smit et Beljers (cf. section 2.4). Dans
cette section, nous discutons d’abord sur la position d’équilibre de l’aimantation et son
rôle dans la réponse dynamique d’un matériau magnétique. Ensuite, une explication sur
la simulation du champ de résonance du mode fondamental et du mode SSW est donnée.
6.4.1 La position d’équilibre de l’aimantation
Tout d’abord, considérons que l’énergie totale ETot d’un système magnétique est la
somme d’uniquement deux énergies : l’énergie Zeeman EZ et l’énergie démagnétisante
Ed (dans l’approximation couche mince dans le plan (xy)). Dans ce cas, l’énergie totale
peut s’écrire :
ETot = −μ0MSH0[cos θ cos θH + sin θ sin θH cos(ϕ− ϕH)]+
+12μ0MS
2(cos2 θ)
(6.1)
A partir de l’équation de l’énergie totale (6.1), l’équation de la fréquence de résonance
(2.57) peut s’écrire :
fres = μ0
γ
2π
√
(H0 −MS cos 2θ)(H0 −MS cos2 θ) (6.2)
Maintenant, faisons l l’hypothèse suivante : pour tout champ magnétique, l’aiman-
tation est toujours alignée avec al direction de ce dernier (θH = θ et ϕH = ϕ). Cette
hypothèse est évidemment fausse, mais elle permettra de comprendre le rôle de la po-
sition d’équilibre lorsqu’on résout les équations de mouvement. Sous cette hypothèse, il
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est possible d’obtenir une expression analytique du champ de résonance Hres en fonction
de la fréquence, à partir de l’équation (6.2), en résolvant fres = f pour H0 = Hres :
Hres =
1
2
MS(cos 2θ + cos
2 θ) +
1
2
√
M2S sin
4 θ + 4
(
2πf
μ0γ
)2
(6.3)
Sur la figure 6.17, nous comparons les mesures faites sur l’échantillon de 38 nm,
dans la configuration en rotation hors-plan (rotation en θH), avec une courbe issue de
l’expression (6.3). Pour les valeurs numériques, nous avons utilisé la valeur théorique
de l’aimantation à saturation du CMS (μ0MS = 1, 29 T), un γ/2π = 28 GHz/T (va-
leur de l’électron libre) et f = 14 GHz (fréquence des mesures expérimentales). Nous
remarquons que, même si aux angles limites (0˚ et 90˚ ) la courbe de l’expression analy-
tique se rapproche des mesures, la différence est grande pour les angles intermédiaires.
Il est évident que cette différence est justifiée car l’hypothèse de l’aimantation alignée
au champ, pour tout champ, est erronée. Cet exemple illustrent qu’il est important de
considérer les écarts entre la direction du champ appliqué et la position d’équilibre de
l’aimantation.
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Figure 6.17 – Comparaison entre les mesures de rotation hors-plan (rotation en
θH) de l’échantillon de CMS de 38 nm et la courbe obtenue à partir de l’expression
analytique du champ de résonance (6.3). Les valeurs numériques ont été : μ0MS = 1, 29
T, γ/2π = 28 GHz/T et f = 14 GHz.
A partir de l’équation (6.1) de l’énergie totale, il est possible de calculer la position
d’équilibre de l’aimantation. Cette dernière, est donnée pour les angles θeq et ϕeq pour
lesquels les dérivées premières de l’énergie totale par rapport à θ et ϕ s’annulent (système
d’équations (2.50)). Nous pouvons remarquer que les angles d’équilibre sont fonctions du
vecteur champ statique (H0, θH, ϕH). Considérons une aimantation μ0MS = 1, 29 T et
un champ de coordonnées sphériques (1 T, 20˚ , 0˚ ), c’est-à-dire, un champ appliqué à
20˚ par rapport à la normale de la couche avec un champde 1 T. Le calcul de la position
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Figure 6.18 – θeq en fonction de θH pour différentes intensités du champ magnétique.
ϕH et ϕeq ont été fixées à 0˚ (direction facile). Nous avons utilisé la valeur théorique de
l’aimantation du CMS : μ0MS = 1, 29 T.
d’équilibre de l’aimantation donne une valeur pour l’angle θeq de 56˚ . Si l’intensité du
champ est de 2 T, l’ange θeq d’équilibre est de 37˚ . Même pour des champs de 5 T, la
position d’équilibre de l’aimantation n’est pas alignée à la direction du champ pour tous
les angles θH (figure 6.18). Par ailleurs, nous pouvons remarquer que lorsque θH = 0˚ ,
c’est-à-dire le champ appliqué perpendiculairement à la surface de la couche mince, pour
des champs supérieurs à μ0MS, l’aimantation est alignée avec la direction du champ.
6.4.2 Principe de la simulation
Une solution qui permettrait de reproduire le comportement des courbes expérimen-
tales faites par RFM, est d’obtenir une expression analytique du champ de résonance à
partir de l’expression fres(H0). Cependant, dans cette expression, les angles d’équilibre
(θeq et ϕeq) interviennent, et ces angles sont des fonctions de H0. Cela implique que dans
l’expression fres(H0) nous avons une dépendance directe du champ et une dépendance à
travers les angles d’équilibre. Autrement dit, pour connaître le champ qui doit être ap-
pliqué afin qu’un système magnétique entre en résonance, il est nécessaire de connaître
la position d’équilibre de l’aimantation. Et pour connaître la position d’équilibre, il faut
connaître l’intensité du champ statique. Cette dépendance rend très compliquée l’obten-
tion d’une expression analytique du champ de résonance. D’où la nécessité de faire des
simulations.
Cas du mode fondamental
Considérons l’exemple des mesures en rotation hors-plan. L’outil de simulation déve-
loppé pendant ce travail de thèse est basé sur le principe suivant : tout d’abord, l’espace
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Figure 6.20 – Comparaison entre les mesures de rotation hors-plan (rotation en θ)
de l’échantillon de CMS de 38 nm et la courbe obtenue par simulation. Les valeurs
numériques ont été : μ0MS = 1, 29 T, γ/2π = 28 GHz/T et f = 14 GHz.
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{μ0H, θ} est discrétisé (figure 6.19). Pour chaque nœud du maillage, la position d’équi-
libre de l’aimantation (θeq, ϕeq) est calculée à partir des conditions d’équilibre (2.50).
Ensuite la fréquence de résonance est calculée, pour le même noœud, à partir des pa-
ramètres du matériau (γ, MS, constantes d’anisotropie), de la position d’équilibre de
l’aimantation (θeq, ϕeq) et du champ magnétique appliqué (H0, θH, ϕH). Si le maillage
est suffisamment fin, il est possible de récupérer les valeurs en champ, pour lesquelless
la fréquence de résonance est égale à 14 GHz par exemple (fréquence des mesures de
rotation hors-plan).
Afin de valider ce principe de simulation, nous avons utilisé les mêmes paramètres
que ceux de l’exemple de l’équation analytique, c’est-à-dire : μ0MS = 1, 29 T, γ/2π = 28
GHz/T et sans anisotropie magnétocristalline (modèle à deux énergies). Sur la figure
6.20, nous comparons la simulation ainsi obtenue aux mesures expérimentales. Nous
pouvons constater que l’allure de la courbe simulée est très proche de celles des mesures,
montrant ainsi la validité du principe de calcul. Pour la simulation, nous avons utilisé
un modèle à deux énergies. En réalité il faut, également, tenir compte de l’anisotropie
magnétocristalline cubique. En définitive, les paramètres variables de la simulation sont
les paramètres du matériau : MS, γ et Kc. L’obtention de ces paramètres sera détaillé
dans la section 6.5.
Cas du mode stationnaire en épaisseur
Afin de simuler les courbes du mode en épaisseur avec l’outil développé, nous avons
ajouté, au modèle énergétique, l’énergie d’échange de l’équation (2.29). Or, dans la sec-
tion 2.6.2, il a été mentionné qu’il est possible de remplacer le terme en ∇2−→M par k2n, dans
l’approximation d’ondes planes. D’où l’expression suivante pour l’énergie d’échange :
Eech = −μ0 2A
μ0MS
k2n
−→
b · −→M (6.4)
où
−→
b est un vecteur unitaire aligné à la direction du champ effectif, et A est la constante
d’échange.
A l’équilibre, l’aimantation est alignée avec la direction du champ effectif, et par
conséquence, elle est parallèle à
−→
b . Afin de pouvoir introduire cette expression dans
notre programme de simulation, nous avons utilisé des angles fictifs θech et ϕech pour le
vecteur
−→
b . L’énergie d’échange devient :
Eech = −2Ak2n[cos θ cos θech + sin θ sin θech cos(ϕ− ϕech)] (6.5)
Une fois l’expression de la fréquence de résonance calculée, nous avons fait le rem-
placement suivant : θech → θ et ϕech → ϕ.
Afin de vérifier cette démarche, nous avons calculé l’expression de la fréquence de
résonance pour le cas du champ le long d’une direction de facile aimantation dans le
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plan de la couche, en supposant que θH = θ et ϕH = ϕ :
fres = μ0
γ
2π
√(
H0 +
2A
μ0MS
k2n
)(
H0 +MS +
2A
μ0MS
k2n
)
(6.6)
Cette expression coïncide avec l’équation 2.96, ce qui permet de valider la démarche.
Le terme k2n peut s’obtenir en résolvant l’équation (2.91) en faisant des hypothèses
sur les paramètres de pinning aux interfaces p1 et p2. Dans le cas de pinning symétrique,
parfait 1 ou libre 2, et pour le champ appliqué perpendiculairement au plan de la couche,
la différence en champ δH entre deux modes d’indices na et nb est :
δH = (n2b − n2a)
2A
μ0MS
(π
d
)2
(6.7)
où d est l’épaisseur de la couche et nb > na.
Dans une mesure de RFM, les hypothèses sur le pinning sont généralement faites à
partir des positions en champ des différents pics de résonance. En effet, elles sont choisies
en étudiant l’évolution des écarts en champ entre les pics en fonction de l’ordre n de ces
derniers [104]. Dans notre cas, cela est compliqué car nous avons été capables de détecter
seulement deux pics.Toutefois, nous avançons trois possibilités pour l’indexation des ces
derniers.
Une première solution est que les spins aux interfaces soient libres. Dans cette situa-
tion, le mode à plus fort champ est le mode uniforme d’indice n = 0. Il faut noter que
dans le cas d’une excitation homogène du champ RF, seule le mode uniforme peu exister
pour un pinning libre [105]. Le deuxième mode, d’indice n = 1 pourrait alors être excité
car dans une ligne de transmission, le champ n’est jamais uniforme, ou alors, car les
interfaces sont légèrement dissymétriques. Cela peut se justifier du fait que, d’un point
de vue structural, les deux interfaces ne sont pas équivalentes. En effet, l’une d’elles est
une interface avec du MgO cristallin et l’autre avec du MgO amorphe (cf. paragraphe
5.4.1).
Une deuxième solution est que les spins soient bloqués aux interfaces. Dans cette
situation, le pic à plus fort champ est le mode d’indice n = 1. Pour le deuxième pic, deux
indexations sont possibles : n = 2 (si les interfaces sont légèrement dissymétriques et/ou
le champ RF est non uniforme) ou n = 3.
Ainsi, les trois possibilités sont :
– Fondamental : n = 0 et SSW : n = 1
– Fondamental : n = 1 et SSW : n = 2
– Fondamental : n = 1 et SSW : n = 3
1. Spins bloqués aux interfaces
2. Spins libres aux interfaces
6.5 Obtention de paramètres magnétiques des échantillons de différentes
épaisseurs 135
En 2009, Hamrle et al.[93] ont étudié la constante d’échange dans l’alliage Co2MnSi
déposé sur du MgO, par diffusion Brillouin. Ils ont obtenu une valeur de A = 23, 5 pJ/m.
A partir de cette valeur, et en utilisant la relation (6.7) avec une épaisseur de 93 nm,
nous avons calculé l’écart en champ pour les différentes possibilités d’indexation des pics.
Pour (n = 0 et n = 1), l’écart est μ0δH = 52 mT, pour (n = 1 et n = 2), l’écart est
μ0δH = 157 mT, et pour (n = 1 et n = 3), l’écart est μ0δH = 418 mT.
Dans notre échantillon de 93 nm, les écarts en champ entre les deux modes mesurés
sont, en moyenne, de 36 mT. La configuration qui donne un résultat qui se rapproche
le plus de cette valeur est la configuration (n = 0 et n = 1). C’est pour cette raison
que nous avons considéré que le pic observés, dans nos échantillons, à plus fort champ
correspond à la résonance du mode uniforme (n = 0) et le deuxième pic correspond au
mode stationnaire (n = 1).
6.5 Obtention de paramètres magnétiques des échantillons
de différentes épaisseurs
Dans cette section, la méthode suivie afin de déterminer les propriétés magnétiques
des échantillons de Co2MnSi est présentée. L’exploitation des courbes du mode fon-
damental a permis, dans un premier temps, d’obtenir le facteur gyromagnétique γ, la
constante d’anisotropie cubiqueHKc et l’aimantation à saturationMS. Dans un deuxième
temps, les mesures du champ de résonance du mode SSW ont permis de déterminer la
constante d’échange A. Finalement, les courbes du ΔH ont servi à connaître le facteur
d’amortissement magnétique α de l’alliage.
Le modèle en énergie utilisé pour l’ensemble des simulations est un modèle à 4 éner-
gies : l’énergie Zeeman EZ (2.30), l’énergie démagnétisante Ed (2.34), l’énergie magné-
tocristalline cubique (2.39) Ec et l’énergie d’échange Eech (6.5).
Etot = EZ + Ed + Ec + Eech (6.8)
Cette énergie a été intégrée dans la formule de Baselgia (2.57) et les simulations ont
été effectuées comme expliqué dans le paragraphe 6.4.2.
6.5.1 A partir des champs de résonance
La méthode d’obtention des différents paramètres magnétiques a consisté à utiliser
les mesures, faites dans les différentes configurations, de manière indépendante. Cela afin
d’obtenir une première approximation des différents paramètres. Ensuite, l’objectif a été
d’augmenter la précision en comparant les mesures et les simulations dans l’ensemble de
configurations et de réitérer ces étapes jusqu’à l’obtention des paramètres capables de
simuler les mesures, dans toutes les configurations.
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Figure 6.21 – Fréquence en fonction du champ de résonance en régime saturé de
l’échantillon de 38 nm. Les carrés sont les point expérimentaux et la ligne continue est
son ajustement linéaire.
Tout d’abord, nous avons utilisé les mesures du mode fondamental. Pour toutes les
simulations effectuées dans ce cadre, la valeur de n a été prise égale à 0. La courbe de
la fréquence en fonction du champ de résonance, dans la configuration perpendiculaire
au plan, permet d’obtenir une première estimation du paramètre γ. Pour cette configu-
ration, lorsque le système est en régime saturé (H > Meff), l’expression de la fréquence
en fonction du champ (2.66) est une relation linéaire, avec comme pente γ. Sur la figure
6.21, nous avons pris comme exemple la mesure de l’échantillon de 38 nm. L’ajustement
linéaire donne une valeur de γ/2π = 28, 7 GHz/T et un μ0Meff = 1, 27T (l’ordonnée à
l’origine est égale à γμ0Meff).
Dans certains passages de ce manuscrit, il a été évoqué l’observation des modes dans
le régime non saturé. Ces modes existent pour des mesures avec la direction du champ
autre que les directions de facile aimantation (mesure le long de la direction difficile ou
avec le champ perpendiculaire au plan). Dans ces configurations, et lorsque les champs
sont faibles, la direction d’équilibre de l’aimantation est différente de celle du champ ap-
pliqué. Or, la fréquence de résonance est fonction, entre autres, de la position d’équilibre
de l’aimantation. Ce sont les écarts entre champ appliqué et aimantation qui permettent
l’existence des modes en régime non saturé. Pour le cas des mesures en fréquence 3 dans le
plan, avec le champ le long de la direction de difficile aimantation, les courbes présentent
une rebroussement, c’est à dire un point en champ où la fréquence s’annule (figure 6.22).
Ce point correspond à HKc et il est indépendant de la valeur MS et de γ.
3. θH et ϕH fixes et balayage en champ pour différentes fréquences
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Figure 6.22 – Fréquence en fonction du champ pour le champ appliqué le long de la
direction de difficile aimantation, dans le plan de la couche. En cercles rouges la mesure
expérimentale de l’échantillon de 38 nm. Le trait continu et les traits discontinus sont
des simulation pour différentes valeurs de HKc.
Considérons l’exemple de la mesure de l’échantillon de 38 nm. Différentes simulations
dans cette configuration ont été effectuées pour différentes valeurs de HKc, avec des va-
leurs de γ et MS prises égales aux valeurs théoriques (figure 6.22). La valeur de HKc
fixe le point de rebroussement des courbes (champ pour lequel la fréquence deviendrait
nulle). C’est cette particularité qui permet de déterminer avec précision sa valeur. Pour
cet échantillon, la valeur de μ0HKc ainsi obtenue est égale à 32,5 mT (325 Oe).
L’étape suivante consiste à estimer MS. Pour ce faire, nous avons utilisé la mesure
avec le champ appliqué le long de la direction de facile aimantation pour différentes
fréquences (carrés noirs de la figure 6.9). Dans ce cas, l’aimantation est toujours alignée
avec la direction du champ (θeq = θ et ϕeq = ϕ), car c’est le minimum d’énergie le plus
stable. C’est pour cette raison qu’il est possible d’obtenir une expression analytique. Nous
rappelons que pour tous les échantillons, les directions de facile aimantation dans le plan
se trouvent le long des directions [110]CMS et [110]CMS. C’est-à-dire, le long des diagonales
d’une face de la maille cubique de CMS. Cela suggère une constante d’anisotropie cubique
Kc1 négative. Dans ce cas, la fréquence de résonance en fonction du champ est donnée
par la relation suivante :
fres = μ0
γ
2π
√
(H0 +HKc)(H0 − HKc
2
+MS) (6.9)
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Figure 6.23 – Fréquence en fonction du champ pour le champ appliqué le long de
la direction de facile aimantation, dans le plan de la couche. En carrés noirs, la mesure
expérimentale de l’échantillon de 38 nm. Le trait continu est l’ajustement à partir de
l’expression 6.9. L’ajustement donne une valeur de μ0MS = 1, 31 T, pour γ/2π = 28, 7
GHz/T et HKc = 32, 5 mT.
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Figure 6.24 – Champ de résonance en fonction de l’angle θH pour le champ appliqué
parallèle à une direction de facile aimantation lorsque ϕH = 90˚ . Le trois traits continus
sont des simulation effectuées avec HKc = 32, 5 T. Le trait en bleu a été fait avec
γ/2π = 28, 7 GHz/T et μ0MS = 1, 31 T. Le trait en vert a été fait avec γ/2π = 28, 9
GHz/T et μ0MS = 1, 28 T. Le trait en rouge a été fait avec γ/2π = 29, 1 GHz/T et
μ0MS = 1, 24 T.
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En effectuant un ajustement de cette mesure, à partir de l’équation (6.9), nous pou-
vons obtenir MS (figure 6.23). Les valeurs de γ et de HKc sont celles obtenues à partir
des ajustements précédents. Dans l’exemple de la mesure de l’échantillon de 38 nm de la
figure 6.23, en utilisant une valeur de γ/2π = 28, 7 GHz/T et de HKc = 32, 5 mT, nous
obtenons μ0MS = 1, 31 T.
Nous avons ainsi obtenu une première estimation des paramètres γ, HKc et MS. Afin
de vérifier la cohérence de ces résultats, nous avons simulé la courbe en configuration
de rotation en θH, et ensuite, nous l’avons comparée à la mesure expérimentale. Dans
l’exemple de l’échantillon de 38 nm, il s’avère qu’il n’est pas possible de simuler de ma-
nière convenable la mesure de rotation en θH. En effet, un écart notable apparait pour
des angles proches de la normale (trait bleu de la figure 6.24). Afin d’améliorer l’estima-
tion des paramètres, nous les avons fait varier autour des valeurs issues de la première
estimation. Nous avons décidé de nous focaliser sur les valeurs de γ et MS et ne pas mo-
difier la valeur de HKc. Le point de rebroussement de la courbe de la direction difficile
dans le plan dépend uniquement de ce dernier, et c’est pour cette raison qu’il semble
judicieux de ne plus considérer ce paramètre comme variable.
Nous avons donc recommencé l’étape d’ajustement des mesures dans le plan avec le
champ appliqué parallèlement à une direction de facile aimantation. Comme exemple,
nous avons pris une valeur de γ/2π = 28.9 GHz/T, et l’ajustement de la courbe (pour
un HKc = 32, 5 mT) donne une valeur de μ0MS = 1, 28 T. A partir de ces valeurs de
γ et MS, nous avons simulé une nouvelle fois la configuration hors-plan (trait vert de
la figure 6.24). Nous constatons que l’écart entre les courbes simulé et expérimentale a
diminué.
Cette étape (ajustement dans le plan et comparaison avec la mesure hors-plan) a
été répétée jusqu’à l’obtention des paramètres qui permettent le meilleur ajustement de
l’ensemble des mesures expérimentales (trait rouge de la figure 6.24). Dans l’exemple
de l’échantillon de 38 nm, les trois valeurs qui ont permis cela ont été : {γ/2π = 29, 1
GHz/T, HKc = 32, 5 mT, μ0MS = 1, 24 T}.
Une fois ces trois paramètres obtenus à partir des courbes du mode fondamental,
il est possible d’estimer la constante d’échange A, à partir des mesures du mode SSW.
Pour ce faire, nous avons considéré 4 le paramètre n = 1 et nous avons simulé les courbes
pour les différentes configurations de mesure (cf. section 6.4.2). Les simulations ont été
effectuées pour différentes valeurs de A et la valeur retenue est celle pour laquelle l’écart
entre simulations et mesures est le moindre. Pour l’échantillon de 38 nm, la constante
d’échange a été trouvée égale à 17 pJ/m.
4. La justification est donnée dans le paragraphe 6.4.2
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Figure 6.25 – Mesures de l’échantillon de 38 nm dans les deux configurations en
fréquence (en haut) et dans les deux configurations en rotation (en bas). Les points
sont issus des mesures expérimentales et les traits continus sont issus des simulations
avec les paramètres magnétiques listés dans le tableau 6.1. L’erreur des mesures est
estimée inférieure à la taille des points.
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C’est de cette manière que nous avons été capables de déterminer un ensemble de
paramètres magnétiques qui permettent de reproduire les mesures expérimentales dans
toutes les configurations de mesure. Sur la figure 6.25, les mesures et simulations de
l’échantillon de 38 nm sont présentées. Nous pouvons constater le bon accord entre les
deux. L’ensemble des paramètres ainsi obtenus pour les différents échantillons sont réca-
pitulés dans le tableau 6.1. Une analyse des résultats est donnée dans le chapitre 7.
Ep (nm) γ2π (
GHz
T ) g μ0MS (T) μ0HKc (mT) Kc1 (
kJ
m3
) A (pJm )
93 29,0 2,07 1,25 30,7 -15,3 19
67 29,1 2,08 1,24 28,8 -14,3 19
38 29,1 2,08 1,24 32,5 -16,1 17
15 29,1 2,08 1,34 32,3 -17,3 -
7 29,0 2,07 1,43 45,3 -25,8 -
Table 6.1 – Tableau récapitulatif des paramètres magnétiques obtenus par RFM,
pour les échantillons de Co2MnSi de différentes épaisseurs.
Avant de continuer, nous allons nous attarder sur un point qui a été abordé lors de la
présentation des courbes expérimentales (section 6.3.3). Nous avons constaté que pour la
mesure de rotation en θH de l’échantillon de 38 nm (figure 6.12), le mode SSW n’existe
pas pour des angles supérieurs à 2,5˚ . Afin de comprendre cela, nous avons tracé plusieurs
simulations dans la configuration fréquence en fonction du champ, pour différents angles
θH (figure 6.26), avec les paramètres magnétiques obtenus précédemment. Nous pouvons
observer sur la figure qu’au-delà d’un certain angle, les courbes ne croisent pas la ligne de
14 GHz. Nous rappelons que cette fréquence est celle des mesures expérimentales. C’est
cela qui explique la disparition du mode SSW pour des angles supérieurs à 2.5˚ pour les
mesures de l’échantillon de 38 nm.
6.5.2 A partir des largeurs à-mi-hauteur
Le dernier paramètre à déterminer a été l’amortissement magnétique α. Nous avons
décidé d’utiliser les mesures du champ appliqué dans le plan pour différentes fréquence,
pour déterminer ce paramètre. La présentation des mesures est donnée dans le paragraphe
6.3.2 et les mesures sont présentées sur la figure 6.11. Ainsi, nous avons effectué des
ajustements linéaires à partir de la relation (3.11), que nous réécrivons ci-dessous :
μ0ΔH = 2α
2π
γ
f + μ0ΔH0 (6.10)
Où ΔH0 est la contribution extrinsèque.
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Figure 6.27 – Largeur à mi-hauteur en fonction de la fréquence pour les mesures le
long de la direction facile et difficile dans le plan, a) Pour l’échantillon de 7 nm et b)
pour l’échantillon de 93 nm. Le traits continus sont les ajustements linéaires à partir
de la relation 6.10.
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Figure 6.28 – a) Facteur d’amortissement magnétique α et b) contribution de la
largeur à mi-hauteur extrinsèque μ0ΔH0, en fonction de l’épaisseur de le couche de
Co2MnSi.
Sur la figure 6.27, les ajustements faits sur les mesures de ΔH en fonction de la
fréquence, de l’échantillon de 7 nm et de 93 nm sont présentées. Un récapitulatif des
résultats pour tous les échantillons est donné dans le tableau 6.2 et les valeurs de α et
ΔH0 en fonction de l’épaisseur sont représentées sur la figure 6.28.
Les valeurs de α obtenues le long de la direction facile sont plus grands que celles
de la direction difficile, pour tous les échantillon à l’exception de l’échantillon de 7 nm,
pour lequel les deux valeurs sont très proches. Une moyenne de valeurs de α dans la
direction facile donne α = 6×10−3 et dans la direction difficile (en excluant l’échantillon
de 7 nm) donne 3 × 10−3. Cette différence de α en fonction de la direction du champ
magnétique appliqué suggère un facteur d’amortissement magnétique anisotrope. Cette
anisotropie pourrait expliquer le comportement du ΔH en fonction de l’angle ϕH, décrit
dans le paragraphe 6.3.2 et montré sur la figure 6.11. Nous ignorons l’origine de cette
anisotropie, mais Yilgin et al. [43] avaient aussi observé un comportement anisotrope
du facteur d’amortissement dans des échantillons de CMS déposés sur du MgO. Ils ont
attribué ce comportement à l’interaction spin-orbite.
Par ailleurs, le μ0ΔH0 moyen, pour l’ensemble des mesures est d’environ 3 mT. Nous
rappelons que les contributions extrinsèques trouvent leur origine dans les inhomogénéi-
tés structurales et inhomogénéités du champ excitateur propres à la configuration "ligne
de transmission". La valeur élevée de ΔH0 observée, pourrait être due aux défauts du
cristal produits par la différence de paramètre de maille de 5% entre le CMS et le MgO.
Nous avons essayé de mieux comprendre le comportement ΔH à partir de son ex-
pression théorique. Cela sera présenté dans le paragraphe 7.5.
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Dépendance en épaisseur des propriétés magnétiques dynamiques du
Co2MnSi déposé sur MgO(001)
Ep (nm) α× 10−3 μ0ΔH0 (mT)
Facile
93 5,6 3,3
67 3,6 6,8
38 5,4 2,6
15 5,4 2,7
7 6,7 1,8
Difficile
93 2,9 2,6
67 2,5 3,6
38 3,3 2,3
15 3,5 1,8
7 6,4 2,8
Table 6.2 – Récapitulatif des valeurs de α et ΔH0 issues des mesures en fréquence
avec le champ appliqué dans le plan de la couche.
6.6 Conclusion du chapitre
Dans ce chapitre, nous avons décrit la façon dont nous avons étudié des échantillons
de Co2MnSi de différentes épaisseurs (7 - 93 nm), déposés à 600 C˚ et recuits à 800 ,˚
par Résonance Ferromagnétique. Les mesures ont été effectuées pour différentes confi-
gurations de la direction du champ appliqué et pour différentes fréquences. A partir
de l’exploitation des résultats expérimentaux, et à l’aide d’un outil de simulation déve-
loppé pendant ce travail de thèse, nous avons été capables de déterminer les propriétés
magnétiques des échantillons : facteur gyromagnétique γ, aimantation à saturation MS,
champ d’anisotropie cubique HKc, constante d’échange A et facteur d’amortissement
magnétique α.
Troisième partie
Discussion

Chapitre 7
Analyse des propriétés magnétiques
du Co2MnSi obtenues par
Résonance Ferromagnétique
Cette section est consacrée à l’analyse des résultats issus des mesures de résonance
ferromagnétique faites pour les échantillons de Co2MnSi de différentes épaisseurs. La
méthodologie suivie, afin d’obtenir les différents paramètres magnétiques de cet alliage,
a été expliquée dans la section 6.5. Le tableau récapitulatif des valeurs obtenues est à
nouveau présenté ci-dessous :
Ep (nm) γ2π (
GHz
T ) g μ0MS (T) μ0HKc (mT) Kc1 (
kJ
m3
) A (pJm )
93 29,0 2,07 1,25 30,7 -15,3 19
67 29,1 2,08 1,24 28,8 -14,3 19
38 29,1 2,08 1,24 32,5 -16,1 17
15 29,1 2,08 1,34 32,3 -17,3 -
7 29,0 2,07 1,43 45,3 -25,8 -
Table 7.1 – Tableau récapitulatif des paramètres magnétiques obtenus par RFM,
pour les échantillons de Co2MnSi de différentes épaisseurs.
7.1 Le facteur gyromagnétique
Les cinq échantillons de Co2MnSi, d’épaisseurs différentes, ont des valeurs de facteur
gyromagnétique très proches. La valeur moyenne de γ/2π est de 29,1 GHz/T, et cela
équivaut à un facteur de Landé de 2,08.
Rameev et at. [106], ont étudié, par RFM, du Co2MnSi (110) déposé sur Si avec une
couche tampon de vanadium (V). Ils ont montré que la valeur du facteur gyromagnétique
augmente avec la température de recuit. Pour leur température de recuit la plus élevée
(550˚ C), ils ont obtenu g = 2.05 (γ/2π= 28,7 GHz/T).
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Belmeguenai et al. [107] ont étudié également cet alliage, par RFM et dans une
configuration de croissance similaire. Leurs échantillons ont été déposés sur un substrat
de saphir (Al2O3) avec une couche tampon de V, ce qui leur a permis de déposer du CMS
(110). La température de recuit a été de 470˚ C. Ils ont obtenu une valeur de g = 2.04.
(γ/2π= 28,6 GHz/T)
Hamrle et al. [93] ont étudié le CMS dans une configuration qui ressemble d’avantage
à la notre, c’est-à-dire du CMS(001). Leurs échantillons ont été déposé sur MgO(001) avec
une couche tampon de Cr, et avec une température de recuit de 500˚ C. Ils ont déterminé,
à partir de mesures de diffraction Brillouin, une valeur de g = 2.05 (γ/2π= 28,7 GHz/T).
Nous rappelons que nos échantillons ont été déposés à 600˚ C et ils ont été recuits à
800˚ C. Ce sont ces hautes températures, comparées à celles des travaux précédemment
cités, qui doivent être responsables de valeurs élevées du γ de nos échantillons. L’aug-
mentation du facteur gyromagnétique avec la température pourrait être liée à phase
cristalline de l’alliage. Il a été montré [108][109], que dans l’alliage Co2MnSi, plus la
température de dépôt et/ou de recuit sont élevées, plus le taux de phase ordonnée L21
est important dans l’échantillon. Il semblerait que, plus le matériau est ordonnée, plus
la valeur du facteur gyromagnétique est grande. Cela pourrait être relié a un couplage
spin-orbite particulièrement fort lorsque les atomes Mn et Si sont dans leurs sites privi-
légiés correspondants à une phase L21.
Par ailleurs, il a été montré [110][38], que la contribution principale au moment
magnétique de spin dans les alliages Heusler de la forme 1 Co2YZ provient de l’atome Y
(le moment de l’atome Z étant souvent négligeable). Parmi les travaux de cette thèse,
nous avons également étudié l’alliage Co2FeAl (section 4.15). Nous avons trouvé que
le facteur gyromagnétique de cet alliage (γ/2π) est proche de 28 GHz/T. Les résultats
sur les valeurs élevées de γ avec l’augmentation de la présence de la phase L21 dans le
système CMS ainsi que la différence par rapport au système CFA, suggèrent que c’est
le Mn qui détient un rôle particulièrement important dans le couplage spin-orbite de ce
type d’alliage, par conséquence, dans la dynamique de l’aimantation des matériaux de
type Heusler.
7.2 L’aimantation à saturation
Concernant l’aimantation à saturation des échantillons de CMS de différentes épais-
seurs, nous avons obtenu des valeurs par deux méthodes : des mesures statiques faites
par VSM (tableau 5.2) et des mesures dynamiques à partir de RFM (tableau 7.1). Sur
la figure 7.1, nous comparons les valeurs déterminés par les deux méthodes.
Nous observons que les résultats issus des deux méthodes sont en bon accord. Les
échantillons les plus épais ont une aimantation à saturation légèrement inférieur à la
valeur théorique (μ0MS = 1, 29 T [89]). Par contre, les deux échantillons les plus fins
1. où Y est soit du Mn ou du Fe et Z est un semiconducteur et du Al.
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Figure 7.1 – Aimantation à saturation en fonction de l’épaisseur de la couche de
Co2MnSi. En carrés rouges, la mesure faite par RFM. En losanges bleus, la mesure faite
par VSM.
Région riche en Co
Figure 7.2 – Profil chimique de l’échantillon de 7 nm fait par STEM (Scanning
Transmission Electron Microscopy).
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montrent une augmentation, en particulier celui de 7 nm.
Afin de comprendre l’origine de cette augmentation, nous avons effectué des mesures
de profil chimique par STEM (Scanning Transmission Electron Microscopy) sur l’échan-
tillon de 7 nm. Les résultats de cette expérience montrent qu’en surface, il existe une
région riche en Co (figure 7.2). Une concentration importante de Co pourrait expliquer
l’augmentation d’aimantation à saturation des échantillons les plus fins. Cependant, il
faudrait une couche d’environ 2 nm de Co, avec une aimantation de 1,6 T, afin d’at-
teindre une valeur de MS comme celle de l’échantillon de 7 nm. Cette étude est, à l’heure
actuelle, à un stade préliminaire. De nouvelles mesures, en particulier sur des échan-
tillons plus épais, devraient permettre de confirmer si la région riche en Co est présente
systématiquement ou si cela est propre à l’échantillon de 7 nm.
7.3 La constante d’anisotropie magnétocristalline cubique
Concernant la constante d’anisotropie cubique de nos échantillons de CMS (tableau
7.1), nous constatons que pour tous les échantillons, la valeur est presque constante
(|Kc|  16 kJ/m3), à l’exception de celui de 7 nm qui montre une forte augmentation.
sur la figure 7.3, la constante d’anisotropie Kc est présentée en fonction de l’épaisseur.
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Figure 7.3 – Constante d’anisotropie en fonction de l’épaisseur de la couche de CMS.
Le trait discontinu montre la valeur obtenue en [108].
Cette augmentation pourrait être liée aux contraintes à l’interface entre le substrat
de MgO et le CMS. En effet, la différence de paramètre de maille de 5% entre les deux
matériaux produit des contrainte importantes (comme montré dans le paragraphe 5.4.1).
Comme l’échantillon de 7 nm est l’échantillon le plus fin, il est justifiable qu’il soit le
plus sensible aux effets d’interfaces.
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Par ailleurs, la ligne en pointillé représente la valeur maximale, pour cet alliage, ob-
tenue dans la ref. [108]. Dans cette dernière, les auteurs ont étudié des échantillons de
CMS(001) déposés sur du MgO(001) avec une couche tampon de Cr pour différentes
températures de recuit (entre 350˚ C et 500˚ C). Ils ont montré que lorsque la tempéra-
ture augmente, le taux de présence de la phase L21 de l’alliage augmente et la valeur de
|Kc| diminue. Il ont obtenu la valeur maximale de |Kc| = 9 kJ/m3 pour un échantillon
recuit à 375˚ C. Ils ont attribué ce comportement (diminution de |Kc| avec la tempéra-
ture) à l’augmentation du taux de phase L21 ou à la diffusion de Cr dans la couche de
CMS. Nous rappelons que nos échantillons ont été déposés directement sur MgO(001)
(après une homoépitaxie permettant d’améliorer la qualité de la surface) et qu’ils ont
été déposés à 600˚ C avec recuit à 800˚ C. Comme sur nos échantillons le Cr est absent
et nous observons des valeurs élevées de |Kc|, l’hypothèse d’une diffusion de Cr avec la
température semble être mieux adaptée pour expliquer leurs observations.
Si nous comparons les valeurs de |Kc| des échantillons de Co2MnSi par rapport à
celles des échantillons de Co2FeAl (|Kc|  3 KJ/m3), nous constatons que celles de
l’alliage Co2MnSi sont beaucoup plus élevées. De manière similaire à la conclusion sur le
facteur gyromagnétique, le Mn pourrait être le responsable de cette différence. Comme
l’anisotropie magnétocristalline est étroitement liée au couplage spin-orbite, une couplage
élevé, dû au Mn, pourrait augmenter l’anisotropie magnétocristalline du système.
7.4 La constante d’échange
A partir des mesures de RFM, nous avons également estimé une valeur pour la
constante d’échange A. Dans ces mesures, nous avons détecté deux pics de résonance, et
nous avons considéré le pic à plus fort champ comme étant le mode uniforme (n = 0) et le
deuxième pic, à bas champ, comme étant le premier mode SSW (n = 1). La justification
de ce choix a été expliqué dans le paragraphe 6.4.2.
Les modes stationnaires sont fortement dépendants de la condition de pinning aux
interfaces. En effet, si le champ RF est uniforme, des spins bloqués aux interfaces (pin-
ning parfait) implique que seuls les modes impairs peuvent être excités, et des spins libres
(pinning nul) implique que seul le mode uniforme peut être excité. Dans le cas des condi-
tions asymétriques (figés d’un côté et libres de l’autre), tous les modes pairs et impairs
peuvent être excités [111][105][78][111][45]. Une détermination expérimentale correcte de
la constante d’échange A dépend donc fortement de la pertinence des hypothèses faites
sur les conditions de pinning.
La constante d’échange de l’alliage CMS a été déterminée dans divers travaux. En
2003, Ritchie et al. [94] ont obtenu une valeur de A = 19, 3 pJ/m, à partir d’une étude de
la variation de l’aimantation à saturation à basse température. En 2006, Rameev et al.
[106] ont étudié des échantillons de CMS par RFM et ils ont pu détecter jusqu’à quatre
pics du mode SSW. A partir d’une hypothèse de conditions asymétriques ils ont obtenu
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une valeur de A = 9, 7 pJ/m. Plus récemment, en 2009, Hamrle et al. [93] ont étudié
l’alliage par Diffraction Brillouin (BLS) et ils ont obtenu une valeur de A = 23, 5 pJ/m
avec des conditions de pinning parfait. En 2012, deux valeurs de A ont été reportées.
D’une part, Pandey et al. [109] ont déterminé une valeur de A = 21 pJ/m, à partir des
mesures RFM et avec un modèle de pinning asymétrique. D’autre part, Belmeguenai et
al. [107] ont obtenu une valeur de A = 27 pJ/m à partir des mesures de RFM et une
hypothèse sur les conditions aux interfaces similaires aux notres.
En conclusion, la valeur déterminée sur nos échantillons est proche de la plupart
de valeurs reportées. Cela permet de valider l’hypothèse utilisée. Par ailleurs, la diver-
gence des valeurs obtenues dans les différentes études, pourrait être due aux différentes
conditions de croissance ou des couches tampon utilisées pour élaborer les échantillons.
En effet, ces dernières peuvent induire différentes types de contraintes aux interfaces,
modifiant ainsi les conditions de pinning.
7.5 Facteur d’amortissement
Dans la section 6.5.2, nous avons déterminé la constante d’amortissement des échan-
tillons de Co2MnSi de différentes épaisseurs à partir des mesures faites, avec le champ
appliqué dans le plan, pour différentes fréquences. Lorsque le champ est appliqué le long
d’une direction de facile aimantation, les échantillons présentent une valeur de α maxi-
male ( 6 × 10−3), et lorsque le champ est appliqué le long d’une direction de difficile
aimantation, la valeur de α est minimale ( 3 × 10−3). Afin de mieux comprendre ce
résultat, nous avons étudié l’évolution théorique de la largeur à mi-hauteur, pour diffé-
rentes configurations, à partir de simulations numériques.
7.5.1 Principe de la simulation
Dans la section 2.4, il est expliqué la manière dont l’équation Smit-Beljers est obtenue.
De plus, il a été précisé que si l’amortissement est pris en compte, la solution de l’équation
de mouvement est complexe, avec comme partie imaginaire l’équation (2.56). Si nous
supposons une réponse de forme lorentzienne, nous pouvons écrire :
Δω = 2ω′′ =
αγ
MS
(Eθθ +
1
sin2 θeq
Eϕϕ) (7.1)
L’expression de la largeur à mi-hauteur pour le cas d’un balayage en champ est plus
compliquée. Nous pouvons comprendre cela en imaginant une expérience de RFM. Dans
le cas d’un balayage en fréquence, le champ statique est fixe, et par conséquent, la position
d’équilibre de l’aimantation est fixe également. Dans le cas d’un balayage en champ, la
position d’équilibre varie progressivement avec ce dernier. Pour le cas des faibles largeurs
à mi-hauteur, la relation entre Δω et ΔH est [100] :
Δω =
∂ωres
∂H
ΔH (7.2)
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A partir des équations (7.1) et (7.2), nous pouvons écrire la relation connue sous le
nom de formule de Suhl [112] :
ΔH =
α
∂ωres/∂H
γ
MS
(Eθθ +
1
sin2 θeq
Eϕϕ) (7.3)
La principale difficulté pour utiliser cette expression provient du terme ∂ωres/∂H.
Comme nous l’avons précisé précédemment (cf. section 6.4.1), l’expression de la fréquence
de résonance dépend, entre autres, du champ H et des angles d’équilibre de l’aimanta-
tion. Cependant ces derniers dépendent aussi de H. Cela rend compliquée l’obtention
d’une expression analytique pour ce terme. C’est pour cette raison que cette dérivée est
souvent calculée numériquement [113][114][115][116].
Afin de calculer le ΔH, nous avons d’abord simulé les courbes du champ de résonance
pour une configuration donnée (rotation en θH, rotation en ϕH ou en fréquence). Pour
chaque point i de champ de résonance H ir , nous avons calculé les angles d’équilibre et
la fréquence de résonance ωi1. Ensuite, nous avons calculé les angles d’équilibre et la
fréquence de résonance ωi2 pour un champ H ir + δH (avec δH  H ir et δH  1). Le
terme ∂ωires/∂H pour le point i est obtenu à partir de la relation suivante :
∂ωires
∂H
=
ωi2 − ωi1
δH
(7.4)
En procèdent ainsi pour tous les points, nous avons été capables d’obtenir ΔH en
fonction de θH, ϕH et f .
7.5.2 Description des simulations
Pour les simulations, nous avons considéré un amortissement isotrope avec comme
valeur α = 5× 10−3 et un ΔH0 nul. Les paramètres magnétiques utilisés ont été ceux de
l’échantillon de 93 nm (cf. tableau 7.1). Les courbes issues des simulations sont présen-
tées sur la figure 7.4.
La figure 7.4.a, montre le ΔH en fonction de la fréquence pour le champ appliqué le
long d’une direction facile (ϕH = 0˚ ) et le long d’une direction difficile (ϕH = 45˚ ). Les
deux courbes se superposent. Cela implique que si le facteur α est isotrope et le matériau
est homogène, les mesures de ΔH en fonction de la fréquence pour la direction facile et
pour la direction difficile devraient présenter la même pente.
La figure 7.4.b, montre le ΔH en fonction de la fréquence pour le champ appliqué
perpendiculairement au plan de la couche (θH = 0˚ ). De manière similaire aux simula-
tions de la figure 7.4.a, le ΔH est une fonction linéaire de la fréquence.
La figure 7.4.c, montre les simulations dans la configuration de rotation dans le plan
(rotation en ϕH), pour différentes fréquences. Nous constatons que le ΔH est minimal
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Figure 7.4 – Largeur à mi-hauteur ΔH simulée pour différentes configurations. a)
Champ appliqué dans le plan, parallèle à une direction facile (ϕH = 0˚ ) et a une direction
difficile (ϕH = 45˚ ), pour différentes fréquences. b) Champ appliqué perpendiculaire-
ment au plan de la couche (θH = 0˚ ). c) Configuration en rotation dans le plan (rotation
en ϕH) avec différentes fréquences. d) Configuration en rotation hors-plan (rotation en
θH), à 14 GHz, pour le champ appliqué le long d’une direction facile (ϕH = 0˚ ) et une
direction difficile (ϕH = 45˚ ).
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lorsque le champ est parallèle aux directions faciles et aux directions difficiles, pour toute
fréquence. Cela confirme la superposition des deux courbes de la figure 7.4.a. De plus, la
courbe à 7 GHz, montre une forte variation de ΔH avec des maxima proches, en angle,
de ceux des directions difficiles (ϕH  30˚ ).
La figure 7.4.d, montre les simulations dans la configuration de rotation hors-plan
(rotation en θH), pour une direction facile (ϕH = 0˚ ) et pour une direction difficile
(ϕH = 45˚ ). Nous observons une forte augmentation du ΔH pour un angle proche de 10˚ .
Ce comportement est analogue à celui de rotation dans le plan à 7 GHz. La principale
différence entre les deux configurations est l’ordre de grandeur de l’énergie d’anisotropie.
Dans le cas de la rotation dans le plan, l’énergie à vaincre, afin d’aligner l’aimantation
avec la direction du champ, est l’énergie d’anisotropie magnétocristalline, dont le champ
associé, pour nos échantillons, est proche de 30 mT. Dans le cas de la rotation hors-
plan, l’énergie à vaincre est l’énergie démagnétisante, dont le champ associé est proche
de l’aimantation à saturation (autour de 1,26 T). Par ailleurs, si nous comparons la
courbe avec le champ appliqué le long d’une direction facile et celle avec le champ le long
d’une direction difficile, nous remarquons que l’augmentation est plus importante pour
la courbe de la direction facile.
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Figure 7.5 – 1/(∂ωres/∂H) en fonction de ϕH pour une fréquence de 7 GHz.
Afin de mieux comprendre le comportement du ΔH dans les configurations en rota-
tion (rotation en θH et rotation en ϕH), nous nous sommes intéressés à trouver quel terme
de l’équation (7.3) est à l’origine de ces fortes variations. Il s’avère que c’est le terme
∂ωres/∂H qui produit ce comportement. Pour le prouver nous avons tracé 1/(∂ωres/∂H)
en fonction de ϕH, pour 7 GHz (associé à la courbe à 7 GHz de la figure 7.4.c). Le
résulta est présenté sur la figure 7.5. Les allures du terme 1/(∂ωres/∂H) et du ΔH sont
très proches.
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Figure 7.6 – Fréquence de résonance en fonction du champ lorsque ce dernier est
appliqué dans le plan de la couche (θH = 0˚ ) et pour différentes valeurs de ϕH.
Le terme ∂ωres/∂H est la pente ωres(H). C’est pour cette raison que nous avons tracé
la fréquence de résonance fres = ωres/2π en fonction du champ, pour le champ appliqué
dans le plan (θH = 90˚ ) et pour différentes valeurs de ϕH. Ces courbes sont présentées sur
la figure 7.6, où nous avons tracé, de façon représentative, des pentes à 7 GHz. Il est clair
que pour l’angle ϕH = 30˚ , la pente est plus faible. Cela implique que les conditions de
résonance sont remplies dans une plus large gamme de champ et cela se traduit par une
augmentation du ΔH pour des angles intermédiaires aux direction faciles ou difficiles.
7.5.3 Comparaison avec les mesures expérimentales
L’objectif de ces simulations a été de mieux comprendre les variations de facteur
d’amortissement observées dans les mesures expérimentales. C’est pour cela que nous
confrontons les simulations à ces dernières.
Champ appliqué dans la plan
Le comportement attendu pour le ΔH en fonction de l’angle ϕH, à 14 GHz, est
une variation presque nulle. L’échantillon de 7 nm présente un comportement similaire,
cependant, les autres échantillons montrent une valeur maximale lorsque ϕH = 90˚ (di-
rection facile) et minimale lorsque ϕH = 45˚ (direction difficile). Cela est montré (pour
l’échantillon de 15 nm) sur la figure 7.7.
Une explication du comportement observé expérimentalement, c’est-à-dire, une forte
variation de ΔH avec l’angle ϕH pourrait être l’excitation modes magnétostatiques. En
effet, dans le montage de mesure (cf. 6.1), l’échantillon et la ligne de transmission sont
fixes et c’est l’électroaimant qui tourne. Cela veut dire, que pour une mesure où l’angle
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Figure 7.7 – Largeur à mi-hauteur en fonction de ϕH. Il sont présentés les mesures
de l’échantillon de 7 nm et de l’échantillon de 15 nm, ainsi que la simulation faite avec
α = 5× 10−3.
ϕH varie, la direction entre le champ statique H0 et le champ hyperfréquence hRF varie
également. De plus, les échantillons sont plus grands que la largeur de la ligne (2 mm
pour un échantillon et 500 μm pour la ligne). Cela entraîne une excitation des ondes de
surface (MSSW) lorsque les deux champs sont perpendiculaires et des ondes de volume
(MSBVW) lorsque les deux champs sont parallèles (cf. 2.6.1). Afin d’estimer l’influence
sur le champ de résonance et sur la largeur à mi-hauteur due aux ondes magnétosta-
tiques, nous avons utilisé les équations (2.87) et (2.88). Nous avons calculé la fréquence
de résonance pour chaque type d’onde et nous l’avons comparée à la fréquence de réso-
nance du mode fondamental. Les trois fréquences ont été calculées dans l’approximation
d’une couche mince infinie et isotrope. Les expression utilisées pour la fréquence du mode
uniforme f0, du premier mode des ondes de surface fMSSW et du premier mode des ondes
de volume fMSBVW sont :
f0 = μ0
γ
2π
√
H0(H0 +MS) (7.5)
fMSSW = μ0
γ
2π
√
H0(H0 +MS) +
M2S
4
[1− e−2k d] (7.6)
fMSBVW = μ0
γ
2π
√
H0(H0 +MS)
(
1− e−k d
k d
)
(7.7)
où d est l’épaisseur de l’échantillon, k la norme du vecteur d’onde.
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Les valeurs numériques pour γ et MS ont été celles de l’échantillon de 38 nm (voir
tableau 6.1). Le champ a été choisi tel que f0 = 20 GHz et k = 2π/L avec L la largeur
de la ligne [73] (c’est-à-dire 500 μm). Ainsi, nous obtenons un décalage de la fréquence
de résonance de 8 MHz pour les ondes de surface MSSW et de -2 MHz pour les ondes
de volume MSBVW. Cela produirait une variation de champ de résonance de -0,2 mT
pour les ondes MSSW et de 0,05 mT pour les ondes MSBVW.
Δf =
∂f
∂k
Δk (7.8)
Nous avons ensuite estimé la variation de la largeur à mi-hauteur (en fréquence) à
partir de la relation (7.8) pour un Δk que nous avons considéré ∼ 2π/L. Les valeurs
obtenues ont été transformées en μ0ΔH . Il s’avère que la variation est de l’ordre de
0,1 mT. Cela signifie que la différence d’excitation due au changement de configuration
entre H0 et hRF ne permettent pas d’expliquer les écarts de ΔH (environ 5 mT pour
l’échantillon de 15 nm) mesurées dans la configuration de rotation en ϕH.
Rotation hors-plan
Pour obtenir plus d’information, nous avons comparé les simulations et les mesures
expérimentales, dans la configuration en rotation hors-plan (figure 7.8). Nous pouvons
observer que les simulations et les courbes expérimentales sont proches pour des angles
autour de θH = 0˚ . Cependant, pour les autres angles, elles sont écartées. Il faut noter
que pour les simulations nous avons considéré un ΔH0 nul. Il est clair que le modèle
utilisé ne suffit pas pour décrire correctement les mesures. Il est nécessaire de prendre
en compte de termes extrinsèques supplémentaires. Une possibilité est de considérer le
modèle de résonance locale, utilisé pour la première fois par Chappert et al. [97]. Dans
ce modèle, des termes supplémentaires sont ajoutés aux ΔH de Gilbert sous la forme :
ΔHext =
∑
i
∂H
∂xi
Δxi (7.9)
Où xi sont des paramètres expérimentaux et paramètres du matériau comme θH où Meff .
Ce modèle est particulièrement bien adapté pour décrire le comportement dans des
matériaux avec des grains indépendants où à forte anisotropie perpendiculaire [117]. Ce-
pendant, dans le cas des matériaux cristallins à forte aimantation à saturation, comme
ceux étudiés dans ce manuscrit, un modèle basé sur la théorie des interactions à deux
magnons [99], est mieux adapté [118]. A l’heure de la rédaction de ce manuscrit, ce travail
est en cours et les résultats n’ont pas pu être inclus. Cependant, une telle étude devrait
permettre d’obtenir davantage d’information sur les mécanismes de relaxation dans les
alliages de Heusler.
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Figure 7.8 – Comparaison entre simulations et mesures expérimentales du ΔH en
fonction de θH à 14 GHz. A gauche pour la direction facile (ϕH = 0˚ ) et à droite pour
la direction difficile (ϕH = 45˚ ). Les mesures sont celles de l’échantillon de 38 nm et les
simulations ont été faites avec α = 5× 10−3.
7.5.4 Conclusion sur le facteur d’amortissement
Nous avons observé expérimentalement, que les pentes de ΔH en fonction de la fré-
quence sont légèrement différentes en fonction de la direction du champ appliqué. Cela
pour tous les échantillons sauf pour celui de 7 nm. Les pentes sont plus faibles lorsque
le champ est appliqué le long d’une direction difficile (ϕH = 45˚ ) que lorsque le champ
appliqué le long d’un direction facile (ϕH = 90˚ ). Ce comportement est vérifié par des
mesures de rotation en ϕH, où nous avons également observé une variation importante
du ΔH avec la direction du champ appliqué. Les simulations numériques indiquent que,
dans le cas d’un facteur d’amortissement isotrope, ce comportement ne devrait pas avoir
lieu. Nous avons testé si cet effet pouvait être lié à l’excitation d’ondes magnétosta-
tiques, mais pour une ligne de 500 μm, cette contribution peut être considérée comme
négligeable.
Une explication probable de l’origine de ce comportement est un facteur d’amortisse-
ment anisotrope. Cependant, il est important de considérer que l’erreur des mesures est
grande. Cette dernière est principalement due à la forme non symétrique souvent retrou-
vée dans les spectres mesurés. Il est nécessaire de mieux comprendre l’origine de cette
dissymétrie pour pouvoir être certains de de l’explication de ce comportement. De plus,
les échantillons présentent des valeurs de ΔH0 élevées et cela diminue la précision lors
de la détermination du facteur α, car les variations du ΔH en fonction de la fréquence
où de l’angle, sont du même ordre que le ΔH0. C’est pour cette raison, qu’il difficile
d’affirmer, qu’effectivement, nos échantillons présentent un facteur d’amortissement ani-
sotrope. En revanche, ce que nous pouvons affirmer est que les valeurs de α dans nos
échantillons sont comprises entre 3 × 10−3 et 7 × 10−3. Ces valeurs sont équivalentes
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à celles observées dans l’état de l’art des matériaux Full-Heusler à base de Co [44], ce-
pendant ces valeurs restent élevées pour des applications hyperfréquences à faibles pertes.
Un autre point important qui mérite d’être mentionné concerne les valeurs élevées de
ΔH0. Deux contributions peuvent être à l’origine de ces derniers. D’une part, les valeurs
élevées de ΔH0 pourrait être le résultat d’une non uniformité du champ RF dans toute
la longueur de l’échantillon. A 10 GHz, par exemple, la longueur d’onde du signal RF,
se propageant à travers un guide d’onde déposé sur un substrat d’alumine, est d’envi-
ron 1 cm. Or nos échantillons (de dimensions latérales 2×2 mm) ont été mesurés dans
une ligne de transmission terminée par un court-circuit. Cela implique que la présence
d’ondes stationnaires est importante avec des maxima séparés de λ/2 (∼ 5mm). De plus
à la résonance, la longueur d’onde diminue à cause de la diminution de la vitesse de
propagation (perméabilité non nulle et maximale). Cela implique que la longueur d’onde
devient comparable avec les dimensions de l’échantillon. Il est donc possible que champ
RF ne soit pas uniforme dans toute la longueur de l’échantillon et particulièrement à
haute fréquence. D’autre part, la différence de paramètre de maille de -5,1% entre le
MgO et le CMS est grande et cela produit des contraintes importantes à l’interface. Ces
contraintes peuvent favoriser la création de défauts ou de désordre cristallin dans les
échantillons (phase cristallographiques L21, B2 ou A2), et ce désordre peut également
contribuer au ΔH0.
Chapitre 8
Influence d’une couche tampon sur
les propriétés magnétiques de
l’alliage Co2MnSi
Dans la conclusion sur le facteur d’amortissement du chapitre 7, nous avons évoqué
le fait que les échantillons présentent des ΔH0 élevés. Ces valeurs élevées, pourrait être
liées à des défauts dans le matériau dus à la différence de paramètre de maille entre le
CMS et le MgO. Pendant la thèse, nous avons commencé une étude sur l’influence d’une
couche tampon sur les propriétés dynamiques de l’alliage CMS. Cette étude est restée
dans un stade préliminaire et c’est pour cette raison que nous avons décidé d’inclure
certains des résultats à cet endroit du manuscrit.
8.1 Choix de la couche tampon
Dans la section 1.4, nous avons évoqué le fait que le Cr est souvent utilisé lors du
dépôt des alliages Heusler sous forme de couches minces sur MgO(001). La raison de cela
est que la maille du Cr est intermédiaire entre celle de la plupart des Heusler et celle du
MgO. Le paramètre de maille du Cr est aCr = 0, 290 nm. Deux fois le paramètre maille
du Cr 2aCr = 0, 580 nm est proche du paramètre de la maille du CMS aCMS = 0, 565 nm,
et de la diagonale d’une face de la maille de MgO
√
2aMgO = 0, 594 nm. Ainsi, lors de
la croissance de Cr(001) sur MgO(001), nous attendons que la maille du Cr soit tournée
de 45˚ , dans le plan de la couche, par rapport à la maille du MgO. Lors de la croissance
de CMS(001) sur Cr(001), nous attendons que le CMS soit déposé cube sur cube (voir
figure 1.8).
Le désaccord de paramètre de maille entre deux matériaux est donné par la relation
(1.4). Pour le Cr sur MgO nous obtenons mCr/MgO = −2, 4% et pour le CMS sur Cr,
mCMS/Cr = −2, 6%. L’objectif d’utiliser une couche de Cr a donc été de diminuer les
contraintes aux interfaces et de cette manière améliorer les propriétés magnétiques (et
notamment de diminuer le facteur d’amortissement magnétique) de l’alliage CMS par
rapport aux échantillons déposés directement sur MgO.
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8.2 Dépôt de Co2MnSi(001) sur du MgO(001) avec une
couche tampon de Cr
Nous allons a présent détailler les étapes de dépôt de l’emplacement CMS/Cr/MgO.
La première étape de ce dépôt a consisté à préparer les substrats en MgO. Ensuite, nous
avons déposé la couche tampon de Cr. Finalement, nous avons déposé la couche CMS.
Tous les étapes ont été faites par pulvérisation cathodique dans le même bâti de dépôt.
La qualité des différentes couches a été vérifiée in situ par RHEED (Le bâti de dépôt est
décrit au paragraphe 3.1.3).
8.2.1 Préparation du substrat
Les détails de la préparation du substrat de MgO sont données dans le paragraphe
5.3.1. Nous rappelons ici les principales étapes. Le substrat de MgO monocristallin est
recuit à 750˚ C pendant deux heures. Cette étape est suivie du dépôt d’une couche de
MgO d’environ 15 nm à partir de deux cibles face à face de Mg. Le plasma est un plasma
réactif de Ar et O polarisé par RF. Lors de ce dépôt, le substrat est porté à 100˚ C.
La qualité de la surface a été vérifiée par RHEED. Les clichés de diffraction sont
présentés sur la figure 8.1. L’apparition des lignes de Kikuchi montre la bonne qualité
cristalline de la couche et les lignes longues et continues suggèrent une faible rugosité
de surface. De plus, nous pouvons observer que la séparation entre les lignes est plus
grande sur le cliché 8.1.a, que sur le cliché 8.1.b. Une séparation faible entre les lignes
implique que la distance entre les plans atomiques est grande. Ainsi, le cliché avec des
traits rapprochés correspond à la direction [110]MgO et l’autre à la direction [100]MgO.
Figure 8.1 – Cliché de diffraction RHEED du substrat de MgO après homoépitaxie.
En a), la direction du faisceau a été parallèle à la direction [100]MgO. En b) la direction
du faisceau a été parallèle à la direction [110]MgO.
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8.2.2 Dépôt de la couche de Cr
La couche de Cr a été déposée par pulvérisation cathodique avec un magnétron DC.
La cible a été pulvérisée par un plasma d’argon pur avec un pression de 5× 10−3 mbar.
Pendant le dépôt, le substrat a été porté à 400˚ C.
Sur la figure 8.2, nous pouvons observer un cliché de RHEED de la couche tampon
de Cr. Les longs très continus montrent la croissance épitaxiale de la couche et la faible
rugosité en surface. De plus, la relation d’épitaxie attendue a été vérifiée : (001)[110]Cr
‖ (001)[100]MgO.
Figure 8.2 – Clichés de diffraction RHEED de la couche tampon de Cr. En a), la
direction du faisceau a été parallèle à la direction [100]MgO ‖ [110]Cr. En b) la direction
du faisceau a été parallèle à la direction [110]MgO ‖ [100]Cr.
8.2.3 Dépôt de la couche de Co2MnSi
Une fois la couche tampon de Cr déposée, une couche de Co2MnSi a été élaborée. Les
conditions de dépôt ont été identiques à celles de l’échantillon de 38 nm (section 5.3),
à savoir, une température de dépôt de 600˚ C avec une température de recuit de 800˚ C.
L’objectif de déposer les couches avec les mêmes conditions est de pouvoir comparer les
propriétés magnétiques des échantillons CMS/MgO et CMS/Cr/MgO.
Sur la figure 8.3, des clichés RHEED de la couche de CMS déposée sur la couche tam-
pon de Cr sont présentés. L’apparition de lignes montre que l’échantillon est épitaxié,
cependant ces dernières sont légèrement discontinues suggérant une légère rugosité. Nous
rappelons que dans les clichés de diffraction des échantillons directement déposés sur
MgO, nous avons observé l’apparition de points satellites autour de la diffraction princi-
pale (figure 5.3). L’absence de points sur les clichés de l’échantillon avec couche tampon
de Cr pourrait signifier que l’homogénéité globale de la couche de CMS a été améliorée.
Après vérification de l’état de surface, l’échantillon a été protégé par une couche de 10
nm de MgO.
164
Influence d’une couche tampon sur les propriétés magnétiques de l’alliage
Co2MnSi
Figure 8.3 – Clichés de diffraction RHEED de l’échantillon de Co2MnSi déposé avec
une couche tampon de Cr. En a), la direction du faisceau a été parallèle à la direction
[100]MgO ‖ [110]CMS. En b) la direction du faisceau a été parallèle à la direction [110]MgO
‖ [100]CMS.
8.2.4 Caractérisation structurale
Afin de vérifier la croissance de l’échantillon avec couche tampon de Cr, nous avons
effectué une mesure de rayons X en configuration θ− 2θ (figure 8.4). Nous identifions les
pics correspondants aux plans (002) et (004) de l’alliage CMS. Cependant, à la différence
des spectres de diffraction des échantillon déposés directement sur MgO (figure 5.4), nous
observons un pic supplémentaire proche du pic associé aux plans (004) de CMS. Ce pic
correspond à la diffraction des plans (002) de Cr. La présence des pics de diffraction des
plan de CMS et de Cr, montre la croissance [001] de ces deux matériaux sur MgO(001).
Nous avons effectué des mesures de Réflectivité de Rayons X afin de connaître l’épais-
seur de la couche de CMS de l’échantillon déposé avec couche tampon de Cr. Nous avons
déterminé une épaisseur d’environ 38 nm.
Int
en
sit
é 
(u
.a
.)
706050403020
2θ (degrés)
CMS (002)
MgO (002) Cr (002) CMS (004)
Figure 8.4 – Spectre de diffraction de Rayons-X de l’échantillon de Co2MnSi déposé
avec couche tampon de Cr. L’axe des abscisses est en échelle logarithmique.
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8.3 Influence de la couche tampon de Cr sur les propriétés
magnétiques de l’alliage Co2MnSi
Afin d’étudier les propriétés magnétiques de l’échantillon de CMS avec couche tam-
pon de Cr, nous avons effectué de mesures de RFM dans le montage développé pendant
le travail de thèse. La figure 8.5 présente les mesures faites avec le champ appliqué le
long d’une direction de facile aimantation ([110]CMS) et le long d’une direction de difficile
aimantation ([100]CMS). La figure a) correspond aux courbes de fréquence en fonction du
champ de résonance et la figure b) les largeurs à mi-hauteur en fonction de la fréquence.
Les courbes du champ de résonance on été exploitées à partir de la méthode des moindres
carrées. Cela nous a permis de déterminer un ensemble de paramètres magnétiques de
l’alliage. Dans le tableau 8.1, les résultats sont récapitulés et les paramètres magnétiques
de l’échantillon de 38 nm déposé directement sur du MgO ont été ajoutés.
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Figure 8.5 – Mesures RFM de l’échantillon de Co2MnSi avec couche tampon de Cr.
En a) la fréquence en fonction du champ de résonance. Les simulation ont été faites
avec les paramètres du tableau 8.1. En b) la largeur à mi-hauteur en fonction de la
fréquence.
Nous pouvons remarquer deux différences importantes dans la réponse dynamiques
de l’échantillon avec couche de Cr par rapport à celui sans couche tampon. La première,
concerne le facteur gyromagnétique dont la valeur diminue fortement pour l’échantillon
avec couche de Cr. La deuxième différence concerne l’anisotropie magnétocristalline cu-
bique. En effet, elle devient pratiquement nulle comparée à celle observée dans l’échan-
tillon sans couche tampon. Même si la diminution de la valeur du facteur gyromagnétique
doit être vérifié par des mesures hors-plan, la diminution de l’anisotropie cubique est cer-
taine. Cette différence de comportement de l’échantillon avec couche de Cr, pourraient
traduire une diminution du coulage spin-orbite dans l’alliage CMS. Cela pourrait être le
résultat d’une diffusion des atomes de Cr dans la couche de CMS, comme suggéré par
Gaier et al. [108].
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Echantilon γ/2π (GHz/T) μ0MS (T) μ0HKc (mT) Kc (kJ/m3) A (pJ/m)
Cr 28 1,26 1 -0,5 16,5
MgO 29,1 1,24 32,5 -16,1 17
Table 8.1 – Valeurs issues des mesures RFM de l’échantillon de Co2MnSi avec couche
tampon de Cr et celui déposé directement sur du MgO. Les deux échantillons ont une
épaisseur de 38 nm.
La figure 8.5.b présente le ΔH, pour une direction facile et une direction difficile, en
fonction de la fréquence. Nous pouvons constater que le comportement du ΔH n’est pas
linéaire. En particulier celui de la mesure le long de la direction difficile. Nous remar-
quons une premier région présente une pente élevée, il s’en suit un plateau avec une pente
très faible et il semblerait que la pente augmente à nouveau pour les derniers points. A
l’heure actuelle nous ignorons l’origine de ce comportement mais il est semblable à celui
observé par Mizukami et al. [42] dans des échantillons de Co2FeAl. Il ont expliqué ce
comportement en termes d’une contribution extrinsèque liée à la diffusion à deux ma-
gnons et ils ont observé que la non linéarité du ΔH s’accentue avec l’augmentation de la
température de recuit. Toutefois, à basse fréquence les courbes semblent tendre vers des
valeurs faibles ce qui signifierait que le nombre de défauts dans l’échantillon est faible.
Un ajustement linéaire des premiers point de la courbe de la direction facile donne une
valeur de α = 6× 10−3 et un μ0ΔH0 = 1 mT.
En conclusion, cette étude préliminaire d’un échantillon de CMS déposé sur du MgO
avec une couche tampon de Cr semble indiquer qu’une diminution des contraintes à l’in-
terface MgO-CMS augmente la qualité cristalline globale de la couche. Cependant, nous
avons trouvé une différence de comportement significative qui pourrait être causé par la
diffusion de Cr dans la couche de CMS due à la température élevée de dépôt et de recuit.
Une étude des échantillons déposés à plus basse température devrait permettre de mieux
comprendre l’origine des différences de comportement observés entre l’échantillon avec
et sans couche tampon.
A notre avis, des efforts doivent encore être faits sur l’étude des couches tampons
permettant une croissance cristalline plus aisé de la couche de CMS. C’est de cette ma-
nière qu’on pourrait mieux comprendre, améliorer et adapter les propriétés magnétiques
de cet alliages, afin de remplir les besoins des technologies actuelles.
Conclusion et perspectives
La maîtrise de la croissance de couches minces de bonne qualité d’alliages de Heusler
répond à une demande continuelle de miniaturisation des composants et à l’intégration
monolithique des divers composants RF, en remplacement des ferrites. Ces derniers re-
quièrent une intégration hybride (montage des ferrites en surface des wafers). L’un des
critères de choix d’un matériau pour une application RF est son facteur d’amortissement
qui doit être suffisamment faible pour éviter les pertes. Les alliages de Heusler répondent
sur le papier à ces deux exigences, d’une part avec une température de croissance compa-
tible avec les technologies semiconducteur, d’autre part avec une aimantation à satura-
tion et une température de Curie élevées et de faibles pertes. En particulier, les alliages
Full-Heulser à base de cobalt comme Co2MnSi sont de bons candidats.
Ce travail de thèse a donc consisté en l’élaboration et l’étude des propriétés phy-
siques de couches minces monocristallines déposées sur MgO (001). Nous nous sommes
particulièrement intéressés à l’alliage Co2MnSi. Tout d’abord, nous avons déterminé les
conditions optimales de croissance et de recuit des couches minces obtenues par pulvé-
risation cathodique RF à partir d’une paire de cathodes face-à-face équipées de cibles
stoechiométriques. Parallèlement, afin d’étudier la dynamique de l’aimantation dans ces
couches minces, nous avons développé une expérience de résonance ferromagnétique as-
sistée par détection synchrone avec une cellule de type ligne de transmission. Enfin, une
partie de ce travail de thèse a consisté à développer des outils numériques permettant
d’exploiter les données expérimentales afin de déterminer les différents paramètres ma-
gnétiques des alliages de Heusler (aimantation, anisotropie, coefficient d’amortissement,
constante d’échange).
Au début de la thèse, nous avons bénéficié de la fourniture de deux échantillons par
nos collègues de Cluj en Roumanie. Ces couches minces de formule Co2FeAl de 55 nm
d’épaisseur avaient été déposées respectivement sur MgO (001) et MgO(001)-Cr(001).
Nous avons démontré que leurs propriétés magnétiques étaient très proches, avec des
coefficients d’amortissement respectivement de 7 × 10−3 et 6 × 10−3. Ce résultat n’est
pas un élément probant pour l’utilisation de Cr en couche tampon.
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Puis, la plus grosse partie de cette thèse a été consacrée à l’élaboration et l’étude des
couches minces de Co2MnSi. Des séries en épaisseur (de 7 à 93 nm) et avec ou sans buffer
Cr ont été élaborées. Tous d’abord, les propriétés structurales de ces couches minces
ont révélé une excellente qualité monocristalline, avec relaxation des contraintes dès les
premières couches atomiques. La croissance de Co2MnSi se fait avec une rotation de 45˚
de sa maille par rapport à celle de MgO. Des dislocations de misfit ont été observées
par microscopie électronique en transmission avec analyse de phase d’image confirmant
la relaxation des contraintes dans les couches. La rugosité des couches n’excède pas 0,5
nm comme observé par réflectométrie X.
Les propriétés magnétiques de ces couches minces ont été étudiées dans notre labora-
toire (magnétométrie statique, résonance ferromagnétique), mais aussi en collaboration
avec le LMB de Brest pour des expériences de résonance ferromagnétique résolues en
angle. Toutes ces données expérimentales ont été modélisées à l’aide de codes analy-
tiques basés sur la résolution des équations de la dynamique de l’aimantation selon le
formalisme de Smit et Beljers. L’étape finale des calculs a fait appel à un traitement
numérique pour ajuster les courbes expérimentales.
L’aimantation à saturation de ces couches minces augmente pour les plus faibles
épaisseurs depuis la valeur de 1.24 T jusqu’à 1.43 T pour les couches les plus minces,
comportement observé à la fois pour les mesures statiques et dynamiques. La constante
d’anisotropie cubique |Kc1| augmente elle aussi pour les plus faibles épaisseurs de 14 à
26 kJ/m3 et est, dans l’ensemble, 2 à 3 fois plus élevée pour nos échantillons que ce
qui est trouvé dans la littérature. Le facteur gyromagnétique γ est proche de celui du
permalloy (29 GHz/T), pour tous les échantillons. L’observation de modes en épaisseur
en résonance ferromagnétique nous a permis d’estimer la valeur de la constante d’échange
dans nos couches. Elle est de 19 pJ/m. Enfin, la constante d’amortissement α varie de 3
à 7×10−3 et aucune tendance en fonction de l’épaisseur des couches ne se dégage. Cette
valeur est relativement élevée et constitue un obstacle pour les applications.
L’augmentation significative de l’aimantation à saturation et de l’anisotropie pour-
rait être corrélée à la découverte de la présence d’une fine couche superficielle de cobalt
par profilométrie chimique à haute résolution (STEM). L’existence de cette couche plus
riche en cobalt peut être causée par un appauvrissement en manganèse de la surface
des échantillons (ces derniers reçoivent un recuit à 800˚ C sous ultravide en fin de crois-
sance). Il est logique d’attribuer à cette couche de surface l’origine de l’augmentation de
l’aimantation et de l’anisotropie.
Pour essayer de réduire la constante d’amortissement dans nos échantillons, nous
avons déposé une autre série de couches Co2MnSi sur MgO (001)-Cr (15 nm) (001). Un
échantillon significatif de cette série a pu être étudié en détail. Il révèle que l’aimantation
à saturation n’est pas affectée par le buffer chrome, mais que la constante d’anisotropie
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cubique devient très faible par rapport au cas des couches déposées directement sur MgO.
La méthode habituellement employée pour extraire α consiste à mesurer la pente de la
droite de la largeur de raie résonance en fonction de la fréquence. Or, pour cet échantillon,
la dépendance trouvée n’est pas une droite. Il ne nous a donc pas été possible d’estimer
α.
En conclusion, nous pouvons dire que les échantillons préparés pendant cette thèse
ont répondu à nos attentes du point de vue de leur qualité cristalline, et des corrélations
observées entre leur structure et leur magnétisme. Par contre, nous espérions mesurer
des constantes d’amortissement plus faibles que ce qui a été observé. Du point de vue
applicatif, les largeurs de raie demeurent trop élevées (5 mT à 10 GHz) par rapport aux
meilleurs grenats (< 0.1 mT). La largeur de raie de résonance a une composante direc-
tement liées à l’amortissement, mais aussi une contribution extrinsèque ΔH0. Elle reste
élevée dans nos échantillons. Son origine peut être liée, soit à des impuretés et défauts
dans les couches, soit à des fluctuations spatiales de l’ordre L21 / B2 dans les couches.
Nous n’avons pas trouvé de défauts structuraux ou d’impuretés dans les couches, la pre-
mière origine est donc exclue. Mais pour autant, il ne nous a pas été possible de mettre
en évidence des fluctuations de l’ordre dans l’alliage de Heusler. L’implantation ionique
d’atomes légers peut apporter des éléments de réponse ici, en introduisant volontaire-
ment du désordre dans les couches de Co2MnSi et en en étudiant l’effet sur la dynamique
de l’aimantation.
Parmi les perpectives à ce travail, l’ingénierie de la couche tampon est primordiale.
Nous pourrions nous intéresser à d’autre types de couches buffer afin de réduire les
contraintes tout en prévenant l’interdiffusion avec la couche de Co2MnSi. Le chrome
diffuse dans Co2MnSi, il conviendrait d’utiliser une barrière de diffusion entre Cr et
Co2MnSi comme par exemple Ta, Pt . . . Nous pourrions aussi envisager l’emploi de
multicouches d’oxydes sur MgO afin de réduire le désaccord paramétrique avec Co2MnSi.
Ce travail est une première étape pour étudier des systèmes plus complexes à base
de couches minces Co2MnSi, soit sous forme d’hétérostructures pour des applications en
spintronique. Ou bien Co2MnSi peut être employé sous forme de réseaux planaires avec
modulation spatiale des propriétés magnétiques par implantation ionique à travers des
masques. Ceci qui nous ouvrirait la voie vers l’étude de cristaux magnoniques.
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Abstract :
This thesis fits in the framework of magnetic materials for microwave applications. The
magnetic materials most used in microwave devices are ferrites, especially garnets, which
have a very low magnetic damping (about 0.0001). The needs of miniaturization in cur-
rent technologies bring some problems related to the integration of ferrites in microwave
components. Theses materials, containing iron oxides, generally require very high depo-
sition temperatures that may damage other parts within a same circuit. One solution lies
in the use of ferromagnetic materials, which can be deposited at moderate temperatures.
However, this type of materials usually exhibits high damping factors making them in-
compatible with the characteristics desired in microwave components. In this context,
the Heusler alloys are particularly attractive. Indeed, the latter have high magnetiza-
tions and Curie temperatures, and ab initio calculations predict extremely low damping
factors.
The first step of this work was to develop a Ferromagnetic Resonance setup capable of
studying materials in the microwave domain. This step was followed by the preparation
of epitaxial thin film of Co2MnSi, by sputtering deposition, on MgO (001) and MgO/Cr
(001) substrates. A thorough structural study (RHEED, X-ray diffraction, transmission
electron microscopy) allowed verifying the high crystalline quality of samples. Their ma-
gnetic properties were studied by static and dynamic techniques in order to provide
a complete characterization of their magnetic parameters as a function of thickness :
saturation magnetization, exchange constant, damping factor, gyromagnetic ratio, ani-
sotropy constants. Obtaining these parameters was aided by modelling based on digital
tools developed during this work.
The samples studied show low magnetic damping factors ranging between 0.002 and
0.007. The magnetic parameters (magnetocrystalline anisotropy, gyromagnetic factor)
are strongly modified with the implementation of a Cr buffer layer. This suggests that
the magnetic properties of Heusler alloys thin films are closely related to strains at
interfaces.
This work shows that Co2MnSi could constitute a building bloc for the realization of
microwave components. The buffer layer engineering is set to be a key to making these
alloys compatible with the needs of current technologies. This work should make possible
the study of more complex systems such as magnonic crystals based on Heusler alloys.
AUTEUR : Guillermo ORTIZ HERNANDEZ
TITRE : Elaboration et étude des propriétés physiques de couches minces monocristallines
d’alliage de Heusler à faible amortissement magnétique pour composants hyperfréquences.
DIRECTEUR DE THESE : Jean-François BOBO
LIEU ET DATE DE SOUTENANCE : Toulouse le 12 février 2013
Résumé : Cette thèse s’inscrit dans le domaine des matériaux magnétiques pour les hyper-
fréquences. La première étape de ce travail a consisté à mettre au point un banc de résonance
ferromagnétique capable d’étudier des matériaux dans le domaine hyperfréquence. Cette étape
s’est suivie de l’élaboration de couches minces épitaxiales de Co2MnSi par pulvérisation ca-
thodique sur substrat MgO (001) et MgO/Cr (001). Une étude structurale poussée (RHEED,
diffraction X, microscopie électronique en transmission) a permis de vérifier la bonne qualité
cristalline des couches. Leurs propriétés magnétiques ont été étudiées par des techniques sta-
tiques et dynamiques afin d’obtenir une caractérisation complète de leurs paramètres magné-
tiques en fonction de l’épaisseur du matériau : aimantation à saturation, constante d’échange,
amortissement, facteur gyromagnétique, constantes d’anisotropie. L’obtention de ces para-
mètres a été assistée par une modélisation reposant sur des outils numériques développés
pendant la thèse. Les échantillons étudiés présentent des faibles amortissements magnétiques
compris entre 0,002 et 0,007. Les paramètres magnétiques (anisotropie magnétocristalline,
facteur gyromagnétique) sont fortement modifiés avec l’implémentation d’une couche tampon
de Cr. Cela suggère que les propriétés magnétiques dans les alliages Heusler, sous forme de
couches minces, sont étroitement liées aux contraintes dans les interfaces. Ce travail de thèse
est une première étape qui a montré que le Co2MnSi pourrait constituer une brique élémen-
taire pour la réalisation de composants hyperfréquences. L’ingénierie de la couche tampon
s’annonce comme une clé pour rendre ces alliages compatibles avec les besoins des technolo-
gies actuelles. Cette thèse permettra, par la suite, d’étudier des systèmes plus complexes tels
les cristaux magnoniques à base d’alliages Heusler.
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